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Re´sume´
La mode´lisation de l’ae´rosol se pose actuellement comme un point de passage oblige´ pour la
compre´hension du syste`me atmosphe´rique. Son roˆle multiple le place au centre de pre´occupations
environnementales comme me´te´orologiques. Aujourd’hui, de nombreuses e´tudes attestent que de
par ses proprie´te´s physico-chimiques, l’ae´rosol a un impact direct complexe sur le bilan radiatif
du fait de ses proprie´te´s diffusantes et absorbantes. Il a e´te´ e´galement montre´ qu’il avait un fort
impact indirect lorsqu’on conside`re sa capacite´ d’activation en gouttelettes nuageuses. Enfin
et selon diffe´rents rapports de l’Organisation Mondiale de la Sante´, l’ae´rosol fin et ultra fin
(particules fines inhalables) pose un vrai proble`me de sante´ publique (cancers, asthmes,...). Cette
e´tude s’inscrit dans ce contexte et a pour principal objectif d’e´tudier les impacts radiatifs de
l’ae´rosol urbain sur la couche limite. L’un des objectifs est d’e´tudier et d’e´valuer les re´troactions
des ae´rosols sur la dynamique de la couche limite urbaine au travers des interactions entre
les particules atmosphe´riques et le rayonnement. La campagne de mesure CAPITOUL qui eut
lieu entre 2004 et 2005 a` Toulouse a servi de cadre a` cette e´tude. Un cadastre d’e´missions
des ae´rosols et des gaz a tout d’abord e´te´ e´tabli. Puis, une mode´lisation de l’ae´rosol urbain,
principalement e´mis par des sources anthropiques (trafic routier et industries), a permis l’e´tude
de l’e´volution granulome´trique et chimique, ainsi que l’analyse de la distribution spatiale des
particules, fortement de´pendante de la re´solution adopte´e. Ensuite, un module permettant de
prendre en compte les caracte´ristiques des ae´rosols (taille, composition, concentration) calcule´es
en chaque point et a` chaque pas de temps lors du calcul des flux radiatifs a e´te´ de´veloppe´. Ce
module a permis de calculer les flux radiatifs influence´s par la nature absorbante ou diffusante
des ae´rosols. Les impacts sur ces flux et sur la tempe´rature de la couche limite dans le cas re´el
de la campagne CAPITOUL sont pre´sente´s et compare´s aux impacts dus a` la surface urbaine
seule.
Abstract
Nowaday, aerosol modelling is an absolute interest for the understanding of the complex at-
mospheric system. The role of aerosol particles is considered crucial for air quality, meteorological
and climatical purpose. Several studies show that the aerosol physical and chemical behaviours
affect the atmospheric radiative budget by scaterring and aborbing the radiative fluxes. Moreo-
ver, it has also been shown that the physical and chemical description of the aerosol is necessary
to give shape to water droplets. Finally, several reports from the World Health Organisation
show that the fine aerosol particles can cause major diseases as cancer or pulmonary diseases,
and should be now considered as a public health matter.
This study takes place in this context, and aims at estimating the radiative feedbacks of urban
aerosol on the boundary layer. The CAPITOUL field experiment, which took place in the city
of Toulouse during one year from march 2004 to february 2005, is the framework of a modelling
study during a 2-day IOP. First, an emission inventory has been set up to reproduce the gaz and
particles emissions. Then, a simulation exercise aims at reproduce the aerosol evolution at the
fine scale of 500 m, and the very specific spatial distribution at different resolutions. In order to
estimate the impact of aerosol particles on radiation, a radiative module has been developped
to compute online the aerosol optical properties depending on the complex aerosol physical and
chemical parameters. The radiative fluxes are then impacted by the aerosol scaterring and abor-
bing behaviour, leading to change in the urban dynamics. Those feedbacks on radiative fluxes
lead to a change of the boundary layer’s temperature. The impacts are also compared to the
urban surface impacts.
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1.1 Contexte ge´ne´ral
Depuis le de´but du XXe sie`cle, l’industrialisation des pays occidentaux a conduit a` une aug-
mentation importante des e´missions de particules et de gaz dans l’atmosphe`re. Ces e´missions ont
perturbe´ l’e´quilibre climatique de la plane`te Terre, conduisant a` une tendance au re´chauffement
du syste`me global Terre-Atmosphe`re. Aussi, depuis les anne´es 1980, l’e´volution du climat est une
pre´occupation grandissante pour les gouvernements et les citoyens. La premie`re alerte qui s’est
pre´sente´e lors de la de´couverte du trou dans la couche d’ozone a permis une prise de conscience
progressive des populations sur l’importance de l’e´volution climatique de l’atmosphe`re. Aujour-
d’hui, les scenarii climatiques insistent sur l’augmentation des e´missions anthropiques des gaz a`
effet de serre tels que le dioxyde de carbone et le me´thane, conduisant a` un re´chauffement moyen
se´culaire de la tempe´rature de la plane`te de 0.6 +/- 0.2 ◦C(IPCC, 2001). Le dernier rapport
de l’IPCC met e´galement en e´vidence l’importance des autres espe`ces dont le comportement
dans l’atmosphe`re influe sur l’e´volution du climat. Parmi ces constituants, l’eau pre´sente dans
l’atmosphe`re est un des facteurs les plus importants pouvant conduire a` un re´chauffement ou
a` un refroidissement selon la forme sous laquelle elle se trouve. Pre´sente sous forme de vapeur
d’eau, elle joue un roˆle de gaz a` effet de serre, conduisant a` un re´chauffement de la plane`te.
Lorsqu’elle est sous forme liquide dans les nuages de la basse et moyenne atmosphe`re (cumulus,
stratus, ...), elle conduit e´galement a` un re´chauffement de l’atmosphe`re, en pie´geant une partie
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du rayonnement solaire dans l’atmosphe`re par diffusion, de la meˆme manie`re que les gaz a` effet
de serre. Cependant, l’eau pre´sente sous forme solide dans les nuages des hautes couches de
l’atmosphe`res (cirrus, ...) peut conduire a` un refroidissement de l’atmosphe`re en re´fle´chissant
une partie du rayonnement solaire incident.
De meˆme, en sciences atmosphe´riques, les particules d’ae´rosol sont devenues un sujet d’inte´reˆt
croissant pour un grand nombre de domaines de la physique atmosphe´rique. Les troisie`me et
quatrie`me rapports de l’IPCC mettent en e´vidence le roˆle des particules d’ae´rosol sur le climat,
insistant sur les effets potentiellement oppose´s de ces particules sur le bilan radiatif de la Terre.
En effet, les particules atmosphe´riques constituent e´galement des composants de l’atmosphe`re
interagissant fortement avec le rayonnement, en diffusant, absorbant et e´mettant une partie du
rayonnement solaire et tellurique (effet direct). De plus, les ae´rosols sont notamment ne´cessaires
a` la formation des nuages. Enfin, ils sont e´galement conside´re´s comme des polluants pouvant
alte´rer la sante´ de l’eˆtre humain. Repre´senter ces ae´rosols ainsi que leurs interactions apparaˆıt
donc comme un enjeu e´vident. De´coulant a` la fois de l’activite´ humaine et de processus naturels,
la compre´hension de l’e´volution et des proprie´te´s de ces ae´rosols atmosphe´riques s’ave`re aujour-
d’hui comme un aspect essentiel au centre de nombreuses interrogations scientifiques. Cependant,
le roˆle de ces particules est complexe et tre`s variable selon les conditions dans lesquelles elles se
trouvent. Et la compre´hension de l’e´volution des ae´rosols et de leurs proprie´te´s doit s’e´tudier a`
toutes les e´chelles.
1.2 De l’e´chelle globale a` l’e´chelle locale
Tout d’abord a` l’e´chelle globale, l’importance des particules d’ae´rosol dans le syste`me at-
mosphe´rique rend leur prise en compte indispensable dans les exercices de projections clima-
tiques. Il est convenu qu’a` l’heure actuelle, une des sources d’erreurs pouvant avoir le plus
d’impact sur les re´sultats des projections climatiques est la repre´sentation des nuages. Or, la
repre´sentation de l’e´volution des nuages et de leurs caracte´ristiques est fortement de´pendante de
celle des ae´rosols via les effets indirects des ae´rosols. D’autre part, on sait que les ae´rosols inter-
agissent directement avec les rayonnements solaire et tellurique. De ce fait, il est indispensable
de prendre en compte ces interactions ae´rosol-nuage-rayonnement dans les pre´visions du climat
futur.
A l’e´chelle re´gionale, repre´senter la dispersion et les caracte´ristiques des ae´rosols est capital
dans les efforts de pre´vention et de surveillance de la qualite´ de l’air. En effet, l’impact po-
tentiellement ne´faste des ae´rosols sur le corps humain fait que ces particules sont aujourd’hui
conside´re´es comme des polluants atmosphe´riques. Les ae´rosols ainsi que leurs caracte´ristiques
e´voluent dans le temps et dans l’espace de fac¸on complexe. En effet, une fois e´mises, ces par-
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ticules atmosphe´riques e´voluent en suivant les vents dominants, formant alors un panache qui
peut se transporter a` des centaines de kilome`tres. Les proprie´te´s des ae´rosols dans ce panache
sont elles aussi e´volutives, modifiant ainsi leurs impacts. Selon la situation me´te´orologique, les
e´missions d’une ville peuvent interagir avec les e´missions d’autres villes, pour finalement former
un panache dans une autre zone ge´ographique avec une forte concentration en polluants. L’e´tude
de ces panaches et du vieillissement des particules est e´galement de´pendante de la repre´sentation
des e´missions des particules. Outre la pollution issue des feux de foreˆt et de brousse, la plupart
des e´ve´nements de pollution ont pour sources des zones urbaines a` forte concentration de po-
pulation. C’est pourquoi il est e´galement ne´cessaire de se placer dans l’e´chelle locale de la ville
pour de´crire les e´missions des particules atmosphe´riques de fac¸on pre´cise.
Depuis le de´but du vingtie`me sie`cle, le pourcentage d’eˆtres humains vivant en zone urbaine
n’a cesse´ d’augmenter, jusqu’a` atteindre en 2007 la majorite´ de la population mondiale. Cette
dernie`re est e´galement en constante augmentation. L’augmentation de la population urbaine
s’accompagnant d’une concentration accrue des moyens et e´quipements de´die´s au citadin, tels
que les moyens de transport ou les industries, il est aise´ de comprendre que la concentration des
particules d’ae´rosol d’origine anthropique, notamment e´mises par combustion, est tre`s e´leve´e
dans ces zones urbaines.
Il est ainsi e´galement de´terminant de pouvoir repre´senter les e´volutions des ae´rosols a` l’e´chelle
urbaine. Ne´anmoins, cet environnement est complexe : les disparite´s spatiales pre´sentes dans
les villes conduisent a` des processus microme´te´orologiques difficiles a` repre´senter, et dont l’in-
fluence sur les e´missions et la dispersion des polluants est capitale. En effet, les phe´nome`nes de
me´te´orologie urbaine se rapportent a` des e´chelles caracte´ristiques de l’ordre de la longueur d’une
rue ou de la hauteur d’un baˆtiment. De ce fait, la ville, ainsi que l’activite´ humaine qui lui est
associe´e, repre´sentent aujourd’hui un enjeu crucial pour la repre´sentation et la compre´hension
des processus cle´, de´terminant notamment les projections de climat futur ou encore les estima-
tions de pollutions anthropiques. Dans la mesure ou` les seuils d’alerte de pollution prennent
aujourd’hui en compte les concentrations en particules, il est ne´cessaire de repre´senter correc-
tement les e´missions d’ae´rosols urbains pour pre´voir les e´pisodes de pollution intense. Adapter
la ville au changement climatique passe notamment par l’e´tude des particules d’ae´rosol et la
compre´hension de leur roˆle pre´cis dans le syste`me atmosphe´rique.
1.3 Objectifs et plan de l’e´tude
Dans ce contexte ge´ne´ral, ce manuscrit vise a` e´tudier les impacts radiatifs des particules
d’ae´rosol sur l’e´volution du climat urbain via la dynamique de la couche limite urbaine.
La premie`re partie de cette the`se rappellera les connaissances scientifiques actuelles sur
les particules d’ae´rosol, leurs sources, leurs processus de formation et d’e´volution. Ce chapitre
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s’inte´ressera e´galement a` de´crire l’environnement urbain d’un point de vue me´te´orologique. Afin
de re´pondre a` l’objectif de l’e´tude, nous avons choisi d’utiliser des outils de mode´lisation permet-
tant de repre´senter l’ensemble des processus croise´s de la physique et de la chimie atmosphe´rique
en environnement urbain.
De ce fait, le second chapitre de´crira les outils de mode´lisation utilise´s pour la repre´sentation
des ae´rosols durant la campagne CAPITOUL. La campagne de mesure CAPITOUL, qui a eu lieu
durant une anne´e sur la ville de Toulouse, sert ainsi de cadre d’e´tude expe´rimental a` ce travail.
Toulouse est relativement e´loigne´e des reliefs majeurs et des coˆtes. La ville n’est donc pas affecte´e
par les phe´nome`nes de brise marine ou de vents catabatiques. Cette situation ge´ographique fa-
vorise l’apparition de phe´nome`nes typiquement urbains dans les processus me´te´orologiques. Afin
d’e´tudier les impacts radiatifs des ae´rosols, il est ne´cessaire d’estimer de fac¸on pre´cise et continue
les proprie´te´s optiques de ces particules. Ainsi, le troisie`me chapitre de ce manuscrit de´crira le
de´veloppement d’un module de calcul en ligne des proprie´te´s radiatives des ae´rosols, avec un
couˆt nume´rique assez faible afin de pouvoir s’inte´grer dans tous les mode`les atmosphe´riques.
Le quatrie`me chapitre pre´sentera la campagne CAPITOUL ainsi que la construction d’un
cadastre d’e´missions. Cette campagne servant de cadre expe´rimental a` cette e´tude, l’ensemble
des mesures effectue´es seront pre´sente´es. La construction du cadastre d’e´missions ne´cessaire a`
l’initialisation des particules primaires et des gaz dans la simulation sera e´galement explicite´. En-
fin, la situation me´te´orologique durant la pe´riode d’inte´reˆt choisie sera de´crite, en s’inte´ressant
plus particulie`rement aux e´volutions des particules et en se demandant s’il existe une forte
de´pendance entre les concentrations d’ae´rosols et la repre´sentation de la situation dynamique a`
diffe´rentes e´chelles.
Enfin, le cinquie`me et dernier chapitre montrera les re´sultats de l’e´tude des impacts radiatifs
des ae´rosols sur la dynamique de la couche limite durant la campagne CAPITOUL. L’application
du module de calcul des proprie´te´s optiques des ae´rosols pre´ce´demment de´crit sera applique´ a`
la simulation de la situation durant la campagne CAPITOUL. Les effets directs sur les flux
radiatifs, ainsi que les conse´quences sur la dynamique de la couche limite seront expose´s et
compare´s aux effets de la surface urbaine sur la dynamique de la couche limite.
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2.1 Ge´ne´ralite´s et origines des ae´rosols
Dans le contexte des sciences atmosphe´riques, le terme d’ae´rosol se re´fe`re a` l’ensemble des
suspensions solides ou liquides dans le syste`me fluide qui le porte, a` l’exception des cristaux
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de glace des gouttelettes goutelettes d’eau liquide. Par abus de langage, on parle ge´ne´ralement
d’ae´rosol pour de´crire la particule solide et liquide. De manie`re plus pre´cise, l’ae´rosol est de´fini
par l’e´quilibre thermochimique entre les phases solides, liquide et gazeuses. On de´finit un ae´rosol
primaire comme e´tant directement e´mis, ge´ne´ralement sous forme solide, et un ae´rosol secon-
daire comme re´sultant du passage de gaz en phase particulaire. Cette partie de´crit l’ensemble
des sources des ae´rosols dans l’atmosphe`re, avec dans un premier temps les sources naturelles,
puis dans un second temps les sources anthropiques.
2.1.1 Proprie´te´s physico-chimiques des ae´rosols
Une particule d’ae´rosol est de´finie par ses proprie´te´s physico-chimiques. Sa taille ainsi que
sa forme permettent de caracte´riser les proprie´te´s physiques de la particules alors que ses com-
positions chimiques ou mine´ralogique permettent de caracte´riser sa nature.
Granulome´trie des ae´rosols
Une particule d’ae´rosol est notamment caracte´rise´e par son diame`tre lorsqu’elle est sphe´rique,
ou son diame`tre e´quivalent ainsi que son facteur de forme dans le cas de particules non sphe´riques.
Le spectre granulome´trique d’une population de particules permet de de´finir la concentration en
particules en fonction d’un diame`tre. La taille d’une particule est l’un des parame`tres essentiels
de´terminant sa dure´e de vie dans l’atmosphe`re, pouvant aller de quelques heures a` plusieurs
semaines. De plus, de´terminer la taille d’une particule est essentiel pour de´terminer ses impacts
sur l’atmosphe`re, ou encore la fac¸on dont elle va eˆtre affecte´e par les me´canismes de trans-
formation et de vieillissement. La caracte´risation modale de l’ae´rosol a tout d’abord e´te´ mise
en e´vidence par Junge (1963) avant d’eˆtre formalise´e par Whitby (1978) par une se´rie d’essais
en laboratoire re´ve´lant trois modes principaux. La figure 2.1 montre les modes de population
d’ae´rosols ge´ne´ralement observe´s et admis, ainsi que les me´canismes d’e´volution des particules
selon le mode auquel elles appartiennent.
Il est a` noter que la distribution granulome´trique d’une population de particules peut s’expri-
mer en nombre, en surface ou en masse. Les populations d’ae´rosols rencontre´es sont ge´ne´ralement
re´parties de la fac¸on suivante :
– un mode ultra fin pour lequel le diame`tre des particules est infe´rieur a` 0.1 µm. Ces par-
ticules proviennent essentiellement des processus de conversion gaz-particule, notamment
des processus de nucle´ation et de condensation, lesquels seront de´taille´s dans la suite de
l’e´tude. Ces particules repre´sentent la majorite´ des particules dans l’atmosphe`re, cepen-
dant leur diame`tre e´tant tre`s faible, elles ne constituent qu’une faible portion de la masse
totale des ae´rosols dans l’atmosphe`re.
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Fig. 2.1: Repre´sentation sche´matique de la distribution granulome´trique des ae´rosols et de leurs
me´canismes de formation et de de´poˆt. Adapte´e de Whitby and Cantrell (1976).
– un mode d’accumulation dont le diame`tre des particules varie entre 0.15 et 2 µm. Ces par-
ticules proviennent majoritairement du processus de coagulation des particules du mode
ultra fin, ainsi que de la condensation de gaz sur des particules pre´existantes faisant alors
grossir le rayon de la particule. Ces particules repre´sentent une partie significative de la
distribution massique et surfacique totale dans l’atmosphe`re.
– un mode grossier dont le diame`tre des particules est supe´rieur a` 2 µm. Ces particules
re´sultent ge´ne´ralement d’une e´mission directe de la surface, soit de fac¸on naturelle comme
par exemple des sels marins ou des poussie`res de´sertiques, soit de source anthropique. Ces
particules pre´sentant un diame`tre e´leve´, la masse re´sultante est e´galement importante. Ces
particules ont donc une dure´e de vie dans l’atmosphe`re relativement courte, de quelques
heures a` quelques jours, avant de se de´poser en surface sous l’effet de la force de gravite´.
Bien que repre´sentant une proportion importante de la masse totale des ae´rosols, ce mode
ne consitute qu’une petite partie du nombre total de particules.
On peut e´galement noter que le mode ultra fin peut eˆtre de´compose´ en deux modes : le mode
d’Aitken dont le diame`tre me´dian varie entre 0.01 et 0.05 µm et le mode de nucle´ation dont le
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diame`tre me´dian varie en 0.001 et 0.01 µm.
Composition chimique des ae´rosols
La composition chimique des ae´rosols est elle aussi de´terminante dans la caracte´risation
d’une particule. Les diffe´rentes fractions primaires et secondaires sont compose´es des espe`ces
suivantes :
– Les compose´s primaires :
– Carbone suie ou BC (pour Black Carbon) :
Le carbone suie provient de me´canisme de combustion, de carburant fossile ou encore
de biomasse par exemple. Le carbone suie est compose´ de carbone amorphe (50 a` 70
%) ainsi que d’hydrocarbures partiellement oxyde´s et d’aromatiques polycycliques (30
a` 50 %). Le carbone amorphe qui compose la majorite´ du BC pre´sente une structure
identique a` celle du graphite, et notamment la proprie´te´ d’eˆtre insoluble dans l’eau.
La formation de BC intervient durant la combustion tout d’abord par la formation de
particules ultrafines par nucle´ation homoge`ne des hydrocarbures aromatiques polycy-
cliques (HAP). Ces particules ultrafines s’agglome`rent ensuite rapidement pour former
des particules plus grosses, pre´sentant une forme irre´gulie`re.
– Carbone organique ou OCp :
Le carbone organique primaire se fixe ge´ne´ralement sur les particules de carbone suie
de´ja` pre´sentes sous la forme d’un film amorphe. Le carbone organique primaire est prin-
cipalement constitue´ d’alcanes ainsi que d’acides organiques.
– Particules mine´rales et sels de mer :
Ces particules sont e´mises dans l’atmosphe`re par e´rosion des sols et formation d’em-
bruns marins, et feront l’objet d’un paragraphe dans la suite du pre´sent manuscrit.
– Les compose´s secondaires :
– Nitrate ou NO−3 :
Les nitrates sous forme de particules re´sultent principalement de la condensation du gaz
pre´curseur NO2 par oxydation sous pre´sence de radicaux libres OH en acide nitrique
HNO3. Cette re´action chimique est largement favorise´e durant la journe´e, mais peut
e´galement avoir lieu la nuit avec une vitesse de re´action beaucoup plus lente. Les nitrates
peuvent e´galement eˆtre produits la nuit par oxydation du NO2 par l’ozone (O3) condui-
sant a` la formation des radicaux NO3, qui peuvent potentiellement former du N2O5 en
re´agissant avec le NO2. Le N2O5 peut ensuite se transformer en nitrate par hydrolyse.
Enfin, les nitrates peuvent e´galement se former en re´gion maritime par l’oxydation du
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dime´thylsulfure.
– Sulfate ou SO2−4 :
Tout comme les nitrates, les sulfates sous forme particulaire re´sultent principalement de
la condensation du gaz pre´curseur SO2 par oxydation sous pre´sence de radicaux libres
OH en acide sulfurique H2SO4.
– Ammonium ou NH+4 :
L’ammonium re´sulte e´galement de l’oxydation du gaz pre´curseur NH3. Une fois e´mis, ce
gaz peut s’associer avec l’acide sulfurique ou avec l’acide nitrique pour former du sulfate
ou du nitrate d’ammonium. Ce sont sous ces deux formes que les nitrates, sulfates et
ammonium sont ge´ne´ralement pre´sents sous forme particulaire.
– Carbone organique secondaire ou SOA (Secondary Organic Aerosol) :
Les SOA sous forme particulaire re´sultent de l’oxydation des pre´curseurs gazeux ou
COV (pour compose´s organiques volatiles). Ces compose´s peuvent eˆtre d’origine an-
thropique et eˆtre pre´sents sous forme d’alcanes ou d’alce`nes a` longue chaˆıne re´sultant
du me´canisme de combustion, ou bien d’origine bioge´nique, forme´s a` partir du mono-
terpe`ne, de l’isopre`ne ou de compose´s oxyge´ne´s (Pun et al., 2000).
Il existe une grande incertitude quant aux modes de formation et a` l’origine de ces com-
pose´s (Gelencser et al., 2000; Zappoli et al., 1999). Cette formation peut se produire en
phase aqueuse (Aumont et al., 2000) tout comme en phase gazeuse (Griffin et al., 1999).
Il existe de nombreux autres constituants chimiques pre´sents dans les particules d’ae´rosol,
tels que le calcium (d’origine cristalline) ou le chlorure de sodium (d’origine marine). Ici
ne sont explicite´s que les principaux constituants des ae´rosols, lesquels seront notamment
retenus pour la suite de l’e´tude.
2.1.2 Origine des ae´rosols
Dans cette partie sont e´nume´re´es les principales sources d’ae´rosols, primaires et secondaires,
naturelles et anthropiques.
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Les poussie`res mine´rales
Les poussie`res mine´rales sont de´finies comme les particules pre´sentes en surface assez le´ge`res
pour pouvoir rester en suspension dans l’atmosphe`re. Leur pre´sence en suspension est ge´ne´ralement
cause´e par un vent de force ne´cessaire afin que le processus physique d’arrachement des parti-
cules au sol puisse se produire. Les poussie`res de´sertiques sont les particules les plus courantes
dans cette cate´gorie. Ces particules dont la taille lors de l’arrrachement est relativement grosse
(diame`tre supe´rieur a` 50µm) sont dans un premier temps transporte´es horizontalement en surface
par saltation. Les particules ainsi de´place´es utilisent l’e´nergie cine´tique ge´ne´re´e par la friction du
vent pour casser les agre´gats pre´sents en surface et former des particules fines qui sont libe´re´es
dans l’atmosphe`re (Gillette et Goodwin., 1974; Gomes et al., 1990; Alfaro et Gomes, 2001). Ce
processus est appele´ sandblasting et constitue le processus d’e´mission de ces poussie`res mine´rales.
Granulome´trie des poussie`res mine´rales
Les ae´rosols de´sertiques pre´sentent une distribution massique dont le diame`tre me´dian e´quivalent
(correspondant au maximum de concentration) se situe entre 1 et 10 µm. Les observations
d’ae´rosols collecte´s au Texas (Patterson et Gillette, 1977), en Alge´rie (Gomes et al., 1990) et
au Tadjikistan (Gomes et Gillette, 1992) pre´sentent chacune une distribution monomodale dont
les diame`tres me´dians vallent respectivement 6.5 µm, 3 µm et 2.5 µm. Les travaux en soufflerie
de Alfaro et Gomes (2001) mettent en e´vidence une distribution tri-modale dont les valeurs des
diame`tres me´dians sont respectivement 1.5 µm, 6.7 µm et 14.2 µm.
Cependant, Crumeyrolle et al. (2010) ont dernie`rement mis en e´vidence, graˆce a` l’instrumenta-
tion ae´roporte´e utilise´e durant la campagne AMMA, la pre´sence d’un mode fin centre´ sur 80 nm
dominant la distribution en nombre. La pre´sence de ce mode fin peut e´galement eˆtre observe´
dans les re´sultats des inversions des stations du re´seau AERONET pre´sentes notamment en
Afrique depuisune dizaine d’anne´e et fournissant la distribution en taille des particules. Bien
que la masse re´sultante soit infe´rieure a` la masse des modes plus gros, ce nouveau mode fin de
poussie`res de´sertiques est a` conside´rer a` la fois pour la distribution en nombre et la distribution
en masse.
Composition chimique des poussie`res mine´rales
Les poussie`res de´sertiques sont compose´es d’un me´lange de mine´raux tels que le quartz, les
argiles et les feldspaths. Le type de mine´raux composant l’ae´rosol de´pend directement de la
nature des sols en surface ge´ne´rant les poussie`res. Le silicium, l’aluminium et le fer composent
la majorite´ des mine´raux pre´sents dans les sols de´sertiques.
Ainsi, le tableau 2.1 pre´sente la composition moyenne des sols de´sertiques pre´sente´e par Warner
(1988). Cependant on peut voir e´galement dans le tableau 2.1 que ces poussie`res atmosphe´riques
sont appauvries en silicate mais enrichies en aluminium et en fer par rapport a` la composition
des sols.
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Ele´ment Concentration massique Concentration massique
des sols (%) des poussie`res de´sertiques (%)
Si 33.00 22.00
Al 7.13 12.60
Fe 3.80 5.70
Ca 1.37 1.00
K 1.36 3.40
Mg 0.63 1.60
Na 0.63 0.60
Ti 0.45 0.70
Mn 0.085
Cr 0.02
V 0.01
Co 0.0008
Tab. 2.1: Composition chimique moyenne des sols de´sertiques (Warner, 1988) de la plane`te, et compo-
sition des poussie`res de´sertiques (Gomes, 1990) collecte´es a` El Abiod, Alge´rie.
La figure 2.2 montre une particule d’origine de´sertique observe´e au microscope e´lectronique.
On remarque notamment que la particule pre´sente une forme cristalline non sphe´rique, et que
sa taille est supe´rieure a` 1 µm.
Les ae´rosols marins
Les particules appele´es sels marins sont des ae´rosols provenant des embruns oce´aniques.
Lors de vents forts (supe´rieurs a` 9 m.s−1), le de´ferlement des vagues conduit a` la projection de
gouttelettes d’eau dans l’atmosphe`re (Blanchard et Woodcock , 1957; Schulz et al., 2004). Apre`s
l’e´vaporation de ces gouttelettes d’eau, les sels marins originalement contenus dans les goutte-
lettes restent en suspension dans l’atmosphe`re. L’efficacite´ de production et donc la concentration
de ces ae´rosols dans l’atmosphe`re de´pend fortement de la vitesse du vent. Ainsi, O’Dowd et al.
(1997) et Shinokuza et al. (2004) montrent qu’entre un re´gime de vent mode´re´ et un re´gime de
vents forts (ici supe´rieurs a` 10 m.s−1), la concentration en nombre de sels marins varie de 10
cm−3 a` 50 cm−3.
Granulome´trie des ae´rosols marins
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Fig. 2.2: Poussie`re de´sertique compose´e de silicate d’aluminium. (J. Anderson, communication person-
nelle)
Alors que la taille des sels marins s’e´tend sur l’ensemble du spectre des particules (0.05-10
µm), la majorite´ des particules se trouve dans un premier mode centre´ sur 0.5 µm, puis dans un
second mode plus fin centre´ sur 0.1 µm (Campuzano-Jost et al., 2003). De tre`s fines particules
dont le diame`tre me´dian est centre´ sur 0.025 µm et re´sultant de vagues se brisant sur les coˆtes
peuvent e´galement eˆtre observe´es (Clarke et al., 2003). Enfin, les plus grosses particules dont le
diame`tre me´dian est de l’orde de 10 µm re´sultent du processus d’e´creˆtement qui a lieu lors de
vents tre`s forts (supe´rieur a` 15 m.s−1). Cependant, ces particules n’atteignent ge´ne´ralement pas
la coˆte car leur dure´e de vie est courte car inversement proportionnelle a` leur masse.
Composition chimique des ae´rosols marins
Les particules atmosphe´riques de sels marins sont compose´es de la meˆme matie`re que celle
dissoute dans l’eau des oce´ans. Cependant la composition des particules peut varier selon la
taille de celles-ci. Ainsi, Bardouki et al. (2003) montrent que les particules submicroniques sont
principalement compose´s de sulfate (SO2−4 ) et d’ammonium (NH
+
4 ), alors que les particules
supermicroniques sont majoritairement compose´es de nitrates (NO−3 ), de chlorures (Cl
−), de
sodium (Na+) et de calcium (Ca2+). De plus, les particules issues des oce´ans de l’he´misphe`re
nord sont fortement influence´es par la pollution anthropique pre´sente sous ces latitudes. En
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effet, Heintzenger et Covert (2000) ont montre´ que la pollution continentale est omnipre´sente
dans la composition des oce´ans. Ainsi, de nombreuses e´tudes ont e´galement mis en e´vidence la
pre´sence de compose´s inorganiques et organiques, insolubles et solubles (Novakov et al., 1997;
Middlebrook et al., 1998; Murphy et al., 1998; Cavalli et al., 2004; O’Dowd et al., 2004). Par
exemple, des compose´s de plancton peuvent se retrouver en suspension dans l’atmosphe`re sous
forme de compose´s organiques primaires.
Fig. 2.3: Particule de sel marin observe´e par J. Anderson et X. Hua au microscope e´lectronique. (J.
Anderson, communication personnelle)
La figure 2.3 nous montre une particule de sel marin observe´e au microscope e´lectronique.
On remarque que la particule observe´e est un agre´gat de plusieurs types de compose´s chimiques.
La composition chimique massique de cette particules est domine´e par la pre´sence de sodium et
de chlorure.
Les ae´rosols bioge´niques
Les ae´rosols bioge´niques sont des ae´rosols e´mis par les surfaces ve´ge´tales de la plane`te. Ces
particules peuvent eˆtre d’origine primaire ou secondaire. Les ae´rosols secondaires sont issus de la
condensation de compose´s organiques volatiles (COV) e´mis sous forme gazeuse par la ve´ge´tation,
ge´ne´ralement par les foreˆts. Ces gaz sont e´mis lors de la photosynthe`se et sont d’autant plus
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importants que la tempe´rature et la concentration en CO2 sont e´leve´es. Ces e´missions gazeuses
sont majoritairement compose´es d’isopre`ne et de monoterpe`ne, et repre´sentent la plus grande
source d’e´missions de COV a` l’e´chelle de la plane`te.
Fig. 2.4: Particules primaires bioge´niques (pollen) observe´es au microscope e´lectronique.
La figure 2.4 illustre un agre´gat de particules bioge´niques primaires. Ces particules orga-
niques primaires pre´sentant une forme sphe´rique et une taille submicronique sont des pollens en
suspension.
Granulome´trie des ae´rosols bioge´niques
Les ae´rosols bioge´niques sont classe´s a` la fois comme des espe`ces primaires et secondaires
re´sultant de la condensation de gaz De ce fait, la taille des particules varie sur l’ensemble du
spectre. En effet, les ae´rosols bioge´niques secondaires peuvent condenser soit sur des particules
tre`s fines en cas d’atmosphe`re pure, soit sur des particules plus grosses lorsque les gaz sont
pre´sents dans des conditions de pollution continentale par exemple.
Composition chimique des ae´rosols bioge´niques
Les particules d’ae´rosol bioge´niques primaires sont issues majoritairement du soule`vement de
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pollen dans l’atmosphe`re. Les particules d’ae´rosol bioge´niques secondaires re´sultent des produits
de l’oxydation de compose´s organiques volatiles, ge´ne´ralement les monoterpe`nes et l’isopre`ne,
et appartiennent ainsi a` la cate´gorie des ae´rosols secondaires organiques (SOA). Ces particules
bioge´niques sont donc classe´es dans la cate´gorie des espe`ces organiques.
Les ae´rosols issus de feux de biomasse
Le phe´nome`ne de combustion de biomasse ve´ge´tale est tre`s courant sur l’ensemble de la
plane`te et particulie`rement dans les zones tropicales. L’ensemble de ces feux, quelle que soit leur
origine, libe`re des gaz ainsi que des particules issues du processus de combustion (Crutzen et
Andreae, 1990). L’origine de ces feux est a` la fois naturelle (impact de foudre) et anthropique.
En effet, le feu est utilise´ dans ces zones a` la fois comme principale source d’e´nergie domestique
(cuisine et chauffage), comme moyen de transformer les zones de ve´ge´tation en zones agricoles
par de´frichement, ou encore afin de se de´barrasser des re´sidus agricoles non de´sirables. Ces par-
ticules sont d’origine primaire. Selon Lindesay et al. (1996), 87% des 11 a` 18 Tg e´mis chaque
anne´e par les feux de biomasse proviennent des zones tropicales, pour lesquelles le continent
africain repre´sente 65% des e´missions (Hao et al., 1990). La figure 2.5 illustre l’ensemble des
feux de biomasse mesure´s par MODIS durant le mois de septembre 2006. Nous remarquons que
la majorite´ de ces feux interviennent dans l’he´misphe`re sud, et plus spe´cifiquement dans les
zones sube´quatoriales de l’Afrique, de l’Indone´sie ou encore de l’Ame´rique du Sud.
Fig. 2.5: Carte des feux de biomasses observe´es durant le mois de septembre 2006 par l’instrument
MODIS. Courtesy NASA/GSFC
Granulome´trie des ae´rosols issus de feux de biomasse
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Un grand nombre d’e´tudes montrent que les ae´rosols issus de feux de biomasse pre´sentent
simultane´ment un mode d’accumulation ainsi qu’un mode grossier. En effet, Le Canut et al.
(1996) montrent un mode d’accumulation centre´ sur 0.15 µm et un mode grossier centre´ sur
3 µm durant la campagne SAFARI. Haywood et al. (2003a,b) mettent en e´vidence un mode
d’accumulation centre´ sur 0.25 µm et un mode grossier centre´ sur 10 µm a` partir des donne´es
acquises durant la campagne SAFARI-2000. De nombreuses autres e´tudes re´sume´es par Andreae
et Crutzen (1997) montrent une distribution monomodale centre´e entre 0.1 et 0.2 µm.
Composition chimique des ae´rosols issus de feux de biomasse
La combustion de biomasse ge´ne`re des ae´rosols principalement compose´s d’espe`ces carbone´es
(Andreae et Crutzen, 1997; Cachier , 1998; Mayol-Bracero et al., 2002; Sinha et al., 2003; Reid
et al., 2005; Decesari et al., 2006; Fuzzi , 2007). De plus Andreae (1991) estime que plus de 86%
de la masse totale de BC annuellement e´mise sur l’ensemble de la plane`te provient des feux de
biomasse.
Ae´rosols volcaniques
Les ae´rosols volcaniques re´sultent des e´ruptions ayant lieu sur la plane`te. Ces e´ruptions pro-
jettent des particules ainsi que des gaz dans l’atmosphe`re. Ainsi, les ae´rosols volcaniques peuvent
eˆtre a` la fois d’origine primaire et secondaire. La taille des ae´rosols volcaniques varie fortement.
En effet, les ae´rosols primaires e´mis ont une taille ge´ne´ralement supe´rieure a` 1 µm alors que
les ae´rosols secondaires issus de la condensation des gaz volcaniques ont une taille ge´ne´ralement
infe´rieure a` 0.1 µm. Les ae´rosols volcaniques sont ge´ne´ralement compose´s de soufre, de sulfates
mais e´galement de nombreux autres e´le´ments chimiques selon la nature et l’origine de l’e´ruption,
pre´sents sous forme solide lors des e´ruptions ainsi que sous forme gazeuse, entraˆınant la forma-
tion d’ae´rosols secondaires sulfure´s et sulfate´s.
L’ae´rosol anthropique
L’essor de l’industrialisation durant le 20esie`cle a conduit a` une augmentation exponentielle
des e´missions de gaz et d’ae´rosols anthropiques. Ces particules re´sultent majoritairement du
phe´nome`ne de combustion ne´cessaire a` la production d’e´nergie, dans les processus industriels,
pour le chauffage domestique ou encore dans le transport routier.
Comme pour combustions se produisqnt lors de feux de biomasse, les combustions ur-
baines e´mettent des particules organiques ainsi que du carbone suie (BC). La combustion e´met
e´galement des gaz, et notamment des COV pre´curseurs d’ae´rosols organiques secondaires (SOA).
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Outre le processus de combustion, l’agriculture est e´galement une source d’e´missions d’ae´rosols
principalement secondaires et majoritairement compose´s d’ammonium. Ainsi, l’activite´ humaine
s’e´talant sur un grand nombre de domaines, plusieurs types de particules sont e´mises en re´ve´lant
des proprie´te´s de taille ainsi que de composition chimique tre`s diffe´rentes.
Tout d’abord, les ae´rosols anthropiques urbains sont ge´ne´ralement constitue´s de tre`s fines par-
ticules forme´es pre`s des sources d’e´mission. Cependant, les villes concentrant un grand nombre
d’e´missions a` la fois particulaires et gazeuses, ces particules fines e´mises ont ge´ne´ralement une
dure´e de vie suffisamment importante pour e´voluer rapidement, d’abord par coagulation, c’est-
a`-dire par agglome´ration de plusieurs particules fines pour en former une nouvelle, ensuite par
condensation de gaz pre´curseurs sur les particules e´mises, faisant ainsi grossir ces dernie`res. Prati-
quement, il est ge´ne´ralement admis que les particules primaires urbaines e´mises sont concentre´es
sur les villes et sont relativement fines, puis grossissent dans le panache de la ville en suivant les
vents dominants, graˆce a` la condensation de gaz e´galement e´mis en ville, et se transforment en
espe`ces secondaires.
La composition chimique des ae´rosols urbains est e´galement complexe et fortement e´volutive.
Ainsi, les particules fines e´mises par la combustion qu’elle soit domestique, industrielle ou due au
trafic routier, sont de type primaire et donc compose´es de carbone suie et de carbone organique.
Les gaz issus des meˆmes processus de combustion, notamment les compose´s organiques volatiles,
ainsi que les espe`ce inorganiques telles que les nitrates, ammonium ou sulfates condensent ainsi
sous l’effet de la photochimie, ge´ne´ralement entre quelques kilome`tres jusqu’a` une centaine de
kilome`tres de la zone d’e´mission.
La figure 2.6 illustre la complexite´ des particules urbaines, lesquelles concentrent un grand
nombre de types de particules, primaires et secondaires. Sur cette figure sont repre´sente´es des
espe`ces sulfate´es ainsi que des particules de carbone suie. On remarque que la particule re´sultant
de cet agre´gat n’est ni sphe´rique, ni homoge`ne.
2.1.3 Quantification des flux d’e´mission
Le tableau 2.2 re´sume l’ensemble des sources d’ae´rosols et renseigne sur la quantite´ massique
e´mise chaque anne´e (IPCC, 2001).
Ce tableau nous renseigne sur l’origine des particules ainsi que sur la masse globale e´mise pour
chaque type. On remarque notamment que les sources d’ae´rosols d’origine naturelle e´mettent
environ vingt fois plus de particules que les sources anthropiques. Cet important e´cart est princi-
palement duˆ aux sels de mers ainsi qu’aux poussie`res de´sertiques qui repre´sentent respectivement
60% et 30% de la masse totale annuelle des particules e´mises dans l’atmosphe`re.
Cependant, les e´missions naturelles sont principalement des grosses particules, dominant ainsi
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Fig. 2.6: Particules de sulfate pointe´es par les fle`ches, colle´es aux particules primaires de carbone suie.
(J. Anderson, communication personnelle)
les e´missions massiques totales. Or les e´missions anthropiques sont principalement concentre´es
dans le mode fin, et repre´sente ainsi une part bien plus importante des e´missions totales en
nombre de particules.
2.2 Les processus d’e´volution de l’ae´rosol
Une fois e´mises, les particules d’ae´rosol ont une dure´e de vie variant de quelques heures a`
plusieurs jours. De sa formation a` son de´poˆt, l’ae´rosol e´volue a` la fois chimiquement et physi-
quement.
2.2.1 La formation des particules atmosphe´riques
La formation de particules dans l’atmosphe`re peut se faire de deux manie`res diffe´rentes.
Ces particules peuvent tout d’abord eˆtre e´mises directement de la surface (origine primaire).
Comme de´crits dans la section pre´ce´dente, quasiment tous les types de surfaces peuvent e´mettre
des ae´rosols. La seconde possibilite´ pour la formation d’ae´rosol est de se cre´er directement dans
l’atmosphe`re par transformation de gaz en particules (origine secondaire). Ce dernier processus
est appele´ nucle´ation.
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SOURCES H.Nord H.Sud Global Min-Max
AEROSOLS SECONDAIRES
Sulfate
issus de SO2 anthropique 106 15 122 69-214
issus des gaz bioge´niques 25 32 57 28-118
issus de SO2 volcanique 14 7 21 9-48
Nitrate
issus des NOX anthropique 12,4 1,8 14,2 9,6-19,2
issus des NOX bioge´niques 2,2 1,7 3,9 1,9-7,6
Carbone organique
issu des COV anthropiques 0,15 0,45 0,6 0,3-1,8
issu des COV bioge´niques 8,2 7,4 16 8-40
AEROSOLS PRIMAIRES
Matie`re organique
Feux de biomasse 28 26 54 45-80
Combustibles fossiles 28 0,4 28 10-30
De´bris bioge´niques - - 56 0-90
Carbone suie
Feux de biomasse 2,9 2,7 5,7 5-9
Combustibles fossiles 6,5 0,1 6,6 6-8
Poussie`res industrielles - - 100 40-130
Sels de mer 1440 1900 3340 2000-6000
Poussie`res de´sertiques 1800 349 2150 1000-3000
Total sources anthropiques 153 18 271 134-403
Total sources naturelles 3320 2326 5704 3097-9393
Tab. 2.2: Estimation des e´missions annuelles (Tg/an) des principaux types d’ae´rosols pour l’anne´e 2000
(IPCC, 2001).
La nucle´ation des ae´rosols
Lorsque la pression de vapeur partielle des espe`ces gazeuses est supe´rieure a` la pression de
vapeur saturante, le processus de nucle´ation peut se produire. Ce processus permet aux espe`ces
gazeuses de passer en phase liquide directement (nucle´ation homoge`ne) et suit la the´orie de
Wilemski (1984). La nucle´ation homoge`ne se produit ge´ne´ralement lorsque la concentration
Chapitre 2. Particules d’ae´rosol et ville : ge´ne´ralite´s et interactions 30
en support de condensation, c’est-a`-dire en particules, est tre`s infe´rieure a` la concentration en
pre´curseurs gazeux. Les principaux acteurs de la nucle´ation homoge`ne dans l’atmosphe`re sont
les sulfates (Kulmala et al., 1998). En effet, la pression de vapeur saturante ne´cessaire au passage
de gaz en particule d’acide sulfurique H2SO4 est tre`s faible (de l’ordre de 10−6hPa). En the´orie,
tre`s peu de connaissances sont disponibles dans la litte´rature au sujet de la nucle´ation organique
(Kulmala et al., 2004).
2.2.2 Le vieillissement des particules
Une fois les particules d’ae´rosol pre´sentes dans l’atmosphe`re, de nombreux processus affectent
leur e´volution. Que ce soit l’agglome´ration entre plusieurs particules ou les transferts de gaz a`
particules, la taille ainsi que la composition chimique des particules e´voluent a` chaque instant.
La coagulation
Lorsque deux particules d’ae´rosol entrent en contact, il peut se produire le processus de coa-
gulation, c’est-a`-dire que les deux particules s’agre`gent pour n’en former plus qu’une nouvelle.
Ainsi, dans une population d’ae´rosols, le processus de coagulation modifie le nombre total de
particules ainsi que les tailles de ces dernie`res. Diffe´rents types de coagulation existent, suivant
diffe´rentes lois. Ainsi, on distinguera la coagulation brownienne (Seinfeld et Pandis, 2006), fai-
sant intervenir le mouvement brownien des particules, et les autres types de collisions entraˆıne´es
par les mouvements dus a` d’autres forces, telles que la gravite´, les forces hydrodynamiques ou
encore e´lectriques.
On distingue deux types de me´canismes de coagulation :
– La coagulation intramodale intervient lorsque deux particules d’un meˆme mode entrent
en collision. La nouvelle particule cre´e´e pre´sentera ainsi un volume e´quivalent a` la somme
des deux pre´ce´dents volumes. Le diame`tre e´quivalent de la nouvelle particule est alors plus
e´leve´. Dans certains cas, la nouvelle particule peut appartenir au mode imme´diatement
supe´rieur.
– La coagulation intermodale intervient lorsque les particules entrant en contact sont de
tailles diffe´rentes.
La condensation
Le processus de condensation est un processus discontinu. En effet, pour engendrer un chan-
gement de phase, la pression partielle doit de´passer une valeur critique qui de´pend fortement des
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proprie´te´s de surface de l’ae´rosol. Les particules sont alors ge´ne´ralement conside´re´es en e´quilibre
avec leur environnement, et a` chaque instant l’e´quilibre thermodynamique des particules avec
les gaz environnants dicte les transferts entre gaz et particules.
Cet e´quilibre est conside´re´ entre les phases liquides, gazeuses et solides de la particule. Dans ce
calcul d’e´quilibre interviennent alors les tensions de surface ainsi que les re´actions de dissocia-
tion, notamment des acides.
La se´dimentation
Lorsque la particule d’ae´rosol atteint un certain poids et que les conditions me´te´orologiques
ne permettent plus a` la particule de rester en suspension dans l’atmosphe`re, cette dernie`re
se´dimente. Ce processus est gouverne´ par la diffusion brownienne ainsi que par l’expression de
la vitesse de chute de l’ae´rosol (Tulet et al., 2005, 2006) :
Dp = (
kT
6piνρairrp
)Cc (2.1)
Avec Dp la diffusion brownienne, k la constante de Bolzmann, T la tempe´rature ambiante, ν la
vitesse cine´matique de l’air, ρair la densite´ de l’air, rp le rayon de la particule, et Cc le coefficient
de glissement.
Vg = (
2g
9ν
ρp
ρairr2p
)Cc (2.2)
Avec Vg la vitesse de se´dimentation, g l’acce´le´ration gravitationnelle, et ρp la densite´ de la par-
ticule.
2.2.3 Le de´poˆt
Les particules en suspension dans l’atmosphe`re finissent leur vie d’ae´rosol en se de´posant
sur la surface. Ce processus peut re´sulter soit d’une se´dimentation aboutissant a` atteindre na-
turellement la surface, on parlera dans ce cas de de´poˆt sec ou d’impaction ; soit d’une capture
par collection par une gouttelette d’eau qui atteint la surface, dans ce cas on parlera de de´poˆt
humide. La vitesse de de´poˆt est de´terminante pour e´valuer la quantite´ de particules lessive´es de
l’atmosphe`re. Cette vitesse est directement fonction de la taille des particules.
La figure 2.7 nous montre la vitesse de de´poˆt en fonction du diame`tre de la particule pour
une surface liquide dans une soufflerie, ainsi que les trois composantes desquelles elle re´sulte.
Nous remarquons que les vitesses maximum de de´poˆt sont pour des particules avec un diame`tre
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Fig. 2.7: Composantes de la vitesse de de´poˆt pour une surface donne´e. (Bae et al., 2009)
important, rendant leur poids et ainsi leur attraction par la gravite´ importante. Cependant, on
peut e´galement noter que les particules ayant un rayon infe´rieur a` 0.1 µm pre´sentent e´galement
des vitesses de de´poˆt importantes. Ceci est duˆ au fait que les tre`s petites particules sont trans-
porte´es de manie`re efficace par la diffusion brownienne a` travers la couche quasi-laminaire.
Le type de surface joue e´galement un roˆle pre´ponde´rant pour de´terminer la vitesse de de´poˆt.
Les diffe´rentes forces qui composent la re´sultante de la vitesse de de´poˆt sont repre´sente´es sur la
figure 2.7. On remarque ainsi que pour les particules dont le diame`tre est infe´rieur a` 0.1 µm,
seule la composante brownienne est pre´sente, alors qu’elle devient ne´gligeable pour les diame`tres
supe´rieurs a` 1 µm pour lesquels la force gravitationnelle est pre´ponde´rante. En effet, chaque
type de surface pre´sente une re´sistance ae´rodynamique ainsi qu’une re´sistance quasi-laminaire
propre qui influe directement sur l’e´coulement et donc sur la vitesse de de´poˆt. La re´sistance
ae´rodynamique repre´sente la re´sistance au transfert des particules au travers de la couche de
surface. La re´sistance quasi-laminaire est associe´e au transfert a` travers la couche quasi-laminaire
atmosphe´rique directement au contact de la surface, et est partiellement controˆle´e par la diffu-
sion mole´culaire.
La figure 2.8 illustre l’ensemble des processus pre´sente´s ci-dessus intervenant dans le cycle
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de vie d’une particule d’ae´rosol atmosphe´rique, de la formation au de´poˆt des particules.
Fig. 2.8: a : Emissions ; b : nucle´ation ; c : coagulation ; d : condensation ; e : se´dimentation/de´poˆt sec ;
f : collection ; g : de´poˆt humide.
2.3 Les impacts des ae´rosols dans l’atmosphe`re
2.3.1 Le roˆle de l’ae´rosol dans la formation de CCN et d’IFN
La formation de gouttelettes d’eau nuageuse s’effectue dans l’atmosphe`re par le processus
de nucle´ation homoge`ne. Ce processus implique qu’une sursaturation suffisante soit pre´sente
afin que la phase gaz puisse condenser en eau liquide. Cependant, la sursaturation ne´cessaire
a` ce phe´nome`ne de´pend fortement de la pre´sence ou non de corps e´tranger comme support
de nucle´ation. En effet, Pruppacher et Klett (1997) mettent en e´vidence que sans la pre´sence
de corps e´tranger comme support, la sursaturation ne´cessaire a` la nucle´ation homoge`ne est de
plusieurs centaines de pourcents. Dans l’atmosphe`re, la pre´sence de particules d’ae´rosol leur
permet de jouer le roˆle de support de condensation, et ainsi de re´duire la valeur de sursatu-
ration ne´cessaire pour la nucle´ation. Ce sont donc autour de ces particules d’ae´rosol que l’eau
se condense formant alors des gouttelettes d’eau. Ces particules sont alors appele´es noyaux de
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condensation nuageuse ou CCN. Cependant, toutes les particules dans l’atmosphe`re ne sont pas
capables de jouer ce roˆle. Le parame`tre d’hygroscopicite´ permet de de´finir le pouvoir de la par-
ticule a` servir de noyau de condensation nuageuse, et ainsi a` de´terminer le caracte`re hygrophile
et hygrophobe d’une particule.
Proprie´te´s hygroscopiques des ae´rosols
Les particules dont les proprie´te´s physico-chimiques leur permettent de servir de noyau de
condensation nuageuse peuvent eˆtre active´es en gouttelettes d’eau, c’est-a`-dire que la vapeur
d’eau pre´sente dans l’atmosphe`re condense sur la particule. L’hygroscopicite´ d’une particule
caracte´rise son pouvoir a` devenir un noyau de condensation nuageuse, et rassemble ainsi ses
caracte´ristiques physiques et chimiques. Le phe´nome`ne d’activation est de´crit par la the´orie de
Ko¨hler. Ko¨hler (1936) de´crit la sursaturation S (en %) ne´cessaire a` la particule pour s’activer.
Elle s’exprime de la manie`re suivant :
S =
A
r
− B
r3
(2.3)
avec le terme A repre´sentant l’effet Kelvin (controˆle´ par la taille de la particule) et le terme B
l’effet Raoult (controˆle´ par la composition chimique de la particule).
En edxplicitant les termes A et B, l’e´quation peut s’e´crire :
S =
2σMw
RTρlr
− 3nsMs
4piρlr3
(2.4)
Avec Ms : masse molaire du solute´ en g.mol−1 ; Mw : masse molaire e l’eau en g.mol−1 ; ns :
nombre de moles duu solute´ ; σ : tension de surface ; ρl : masse volumique du solute´ constitutif
du noyau de condensation ; r : rayon de la gouttelette.
L’e´quation 2.4 faisant intervenir, entre autres termes, a` la fois la masse molaire du solute´ et
le rayon de la gouttelette, il en vient que la composition chimique tout comme la taille de la
particule influent directement sur le caracte`re hygroscopique de la particule.
La figure 2.9 illustre l’e´volution de la sursaturation en fonction du diame`tre de la particule
humide pour diffe´rents compose´s. On remarque notamment que le CCN doit atteindre un certain
diame`tre critique pour s’activer.
Les interactions entre les particules d’ae´rosol et les nuages
Les particules d’ae´rosol e´tant ne´cessaires a` la formation des gouttelettes nuageuses, de nom-
breuses e´tudes mene´es de`s les anne´es 1950 se sont inte´resse´es a` l’impact de la concentration
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Fig. 2.9: Courbes de Ko¨hler pour diffe´rents compose´s chimiques.
des ae´rosols sur la vie et le comportement des nuages. Ainsi, Gunn et Phillips (1957); Squires
(1958); Squires et Twomey (1961); Warner (1968); Warner et Twomey (1967) ont montre´ que
l’augmentation de la concentration de particules CCN, observe´e notamment aux abords de zones
urbaines fortement de´veloppe´es ou dans des panaches de feux de biomasses, conduisait a` l’aug-
mentation de la concentration des gouttelettes nuageuses, et pouvait ainsi modifier la stabilite´
des nuages ainsi que leur efficacite´ de pre´cipitation. Plus tard, Twomey (1977) a montre´ que
l’augmentation de la concentration des gouttelettes nuageuses conduisait a` une augmentation de
l’albe´do du nuage, et ce a` contenu inte´gre´ en eau condense´e e´quivalent. Ce phe´nome`ne est au-
jourd’hui connu comme e´tant le premier effet indirect de l’ae´rosol. Depuis, de nombreux travaux
s’inte´ressent a` l’e´tude pre´cise des interactions entre les concentrations de particules et l’e´volution
des nuages. Sandu et al. (2008) ont notamment montre´ que le cycle diurne du stratocumulus
est fortement affecte´ par l’augmentation de la concentration en particules et que la re´ponse du
nuage a` l’augmentation de la concentration d’ae´rosols n’est pas monotone.
Les interactions entre ae´rosols et nuages sont donc nombreuses et complexes, chacune nour-
rissant des re´troactions difficiles a` quantifier en pratique. Elles sont re´sume´es en figure 2.10.
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Fig. 2.10: Re´sume´ de l’ensemble des interactions entre particules d’ae´rosol et nuages. Courtesy Met
Office
Cas des ae´rosols agissant comme IFN (Ice Forming Nuclei)
Les particules d’ae´rosols jouent e´galement un roˆle lors de la formation des cristaux de glace.
Bien que les e´tudes et les observations soient moins importantes que pour les noyaux de conden-
sation nuageuse, il est cependant admis que la formation des cristaux de glace, qui peut intervenir
a` l’issue de diffe´rents me´canismes, ne´cessite presque toujours la pre´sence de particules. La for-
mation de cristaux de glace peut cependant avoir lieu sans la pre´sence de particules lorsque la
tempe´rature est infe´rieure a` -40 ◦C(Hobbs, 1995).
Ces particules pouvant servir de noyaux de glace (IFN pour Ice Freezing Nuclei) sont majori-
tairement diffe´rentes des CCN. En effet, il est admis que les poussie`res de´sertiques ainsi que les
particules issues de la combustion dans leur e´tat primitif peuvent jouer le roˆle d’IFN alors que
ces meˆmes particules ont un potentiel CCN peu e´leve´ dans l’atmosphe`re (Seinfeld et Pandis,
2006).
2.3.2 Les impacts radiatifs des ae´rosols
Les particules d’ae´rosol pre´sentes dans l’atmosphe`re interagissent avec le rayonnement solaire
et tellurique a` tout moment. Ces interactions sont gouverne´es par les proprie´te´s optiques des
ae´rosols de´pendant directement de la taille et la forme ainsi que de la composition chimique et
min’erale de la particule. Ainsi, selon leur taille et leur composition chimique, les particules vont
absorber ou diffuser une quantite´ variable du rayonnement e´mis ou re´e´mis. Selon la localisation
de l’ae´rosol et sa capacite´ a` absorber ou diffuser le rayonnement (Johnson, 2003; Johnson et al.,
2004), l’impact radiatif aura deux effets. Il aura pour conse´quence soit de refroidir une certaine
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hauteur de couche de l’atmosphe`re si les particules sont par exemple concentre´es au-dessus de la
couche limite de me´lange et ont la capacite´ de re´fle´chir le rayonnement solaire (effet direct), soit
de re´chauffer la couche limite si les particules sont concentre´es dans la couche limite et qu’elles
ont la capacite´ d’absorber le rayonnement solaire. Les impacts de ces re´chauffements ou refroi-
dissements de la couche atmosphe´rique peuvent conduire a` la dissipation totale d’une couche
nuageuse (on parle alors dans ce cas d’effet semi-direct), ou a` un refroidissement de plusieurs
degre´s de la couche limite dans le cas d’e´pisodes se´ve`res mettant en jeu l’effet direct des ae´rosols
comme lors des e´pisodes de tempeˆtes de poussie`res de´sertiques (Tulet et al., 2008; Mallet et al.,
2009).
Pour estimer les proprie´te´s optiques des ae´rosols, il est ne´cessaire de de´finir son indice de
re´fraction complexe. Cet indice compose´ d’une partie re´elle et d’une partie imaginaire de´pend
directement de la composition chimique de l’ae´rosol, et s’exprime alors de la fac¸on suivante :
k = kr − i.ki (2.5)
Dans la re´alite´, les ae´rosols e´tant compose´s d’un me´lange de plusieurs espe`ces diffe´rentes, il
existe plusieurs me´thodes pour calculer l’indice de re´fraction e´quivalent d’une particule.
Pour les particules conside´re´es sphe´riques, et une fois l’indice de re´fraction de la particule de´fini,
les proprie´te´s optiques des ae´rosols sont ge´ne´ralement calcule´es selon soit la the´orie de Mie (Mie,
1908), soit par la the´orie de Rayleigh. Le choix de´pend de la taille de la particule par rapport a`
la longueur d’onde. Ainsi, lorsque les particules sont tre`s petites et lorsque le parame`tre de forme
de´fini par pi.dλ , avec d le diame`tre de la particule et λ la longueur d’onde, est tre`s infe´rieur a` 1, il
convient d’appliquer la the´orie de Rayleigh Dans ce cas les interactions entre les particules et le
rayonnement sont du meˆme type que les interactions entre les gaz et le rayonnement. Lorsque
la taille des particules est du meˆme ordre de grandeur que la longueur d’onde, il convient d’ap-
pliquer la the´orie de Mie.
Les proprie´te´s optiques relatives a` une particule sont de´finies par les efficacite´s d’absorption,
de diffusion et d’extinction respectivement note´es Qabs, Qdif , Qext, ainsi que par la fonction de
phase. Ces proprie´te´s optiques re´pondent a` la loi :
Qext = Qabs +Qdif (2.6)
Afin de prendre en compte ces proprie´te´s optiques dans les mode`les, trois parame`tres sont
ge´ne´ralement pre´fe´re´s pour des raisons de simplicite´ et de couˆt de calcul : le coefficient d’extinc-
tion b en m−1, l’albe´do de diffusion simple SSA et le facteur d’asyme´trie g. Ils sont de´duits des
efficacite´s de la fac¸on suivante :
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b(λ) =
∫ +∞
0
Qext(r, λ)pir2n(r)dr (2.7)
SSA(λ) =
∫ +∞
0 Qsca(r, λ)pir
2n(r)dr∫ +∞
0 Qext(r, λ)pir
2n(r)dr
(2.8)
g(λ) =
∫ +∞
0 r
2n(r)Qsca(r, λ)g′(r, λ)dr∫ +∞
0 r
2n(r)Qsca(r, λ)dr
(2.9)
avec n(r) la distribution granulome´trique de la population d’ae´rosols et g′ de´duit du premier
polynoˆme de Legendre solution de la fonction de phase < cosθ >.
Ces trois parame`tres sont tre`s utiles pour caracte´riser les proprie´te´s optiques des ae´rosols car
ils renseignent sur leurs proprie´te´s a` diffuser ou absorber le rayonnement a` une longueur d’onde
donne´e.
Ainsi, le coefficient d’extinction caracte´rise la quantite´ de rayonnement interagissant, c’est-
a`-dire absorbe´ ou diffuse´ par les particules. Lorsque ce coefficient est inte´gre´ sur toute la colonne
de l’atmosphe`re, ildonne l’e´paisseur optique d’extinction ou AOD pour Aerosol Optical Depth,
qui nous renseigne sur la quantite´ de rayonnement diffuse´ ou absorbe´ par la colonne entie`re de
l’atmosphe`re. Cette information est e´galement pratique car elle est facilement mesurable, soit
par des syste`mes instrumente´s au sol, soit par des observations satellitales.
L’albe´do de diffusion simple (SSA) nous renseigne sur la capacite´ des particules a` avoir un
comportement plutoˆt absorbant ou plutoˆt diffusant. Ainsi, une particule pre´sentant un SSA
tendant vers 1 indique une capacite´ forte a` diffuser le rayonnement, alors qu’une particule ca-
racte´rise´e par un SSA tendant vers 0 aura tendance a` fortement absorber le rayonnement.
Enfin, le facteur d’asyme´trie renseigne sur la direction dans laquelle les particules diffusent la
lumie`re de fac¸on privile´gie´e. Variant entre -1 et 1, ce facteur tend vers 1 lorsque le rayonnement
est diffuse´ vers l’avant, vers -1 lorsqu’il est diffuse´ vers l’arrie`re et vaut 0 lorsque la diffusion est
totalement isotrope.
Il est e´galement a` noter qu’il existe d’autres the´ories et me´thodes pour calculer les proprie´te´s
optiques des particules, notamment dans le cas ou` les ae´rosols ne sont pas sphe´riques, ou dont
la taille se trouve a la limite de l’applicabilite´ de la the´orie de Mie (T-Matrice de Mishchenko).
A titre d’exemple, la figure 2.11 illustre le parame`tre d’e´paisseur optique des ae´rosols (AOD)
observe´ par le satellite Aqua de la NASA durant un e´pisode de feux de foreˆts au Nicaragua et
au Honduras en 2008.
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Fig. 2.11: Image d’Aerosol Optical Depth (AOD) de feux pre´sents au Nicaragua et au Honduras a` partir
du satellite Aqua de la NASA avec l’instrument Moderate Resolution Imaging Spectroradio-
meter (MODIS), le 27 avril 2008.
2.3.3 Les enjeux sanitaires
La pollution urbaine est un enjeu de plus en plus important depuis la fin du 20esie`cle. Alors
que la pollution gazeuse est surveille´e depuis de nombreuses anne´es, la pollution particulaire
a e´te´ re´cemment mise en lumie`re comme potentiellement dangereuse pour la sante´ publique.
En effet, de nombreuses e´tudes (Brimblecombe, 1987/1988; Nemery et al., 2001) montrent que
l’inhalation de particules peut entraˆıner des effets ne´fastes pour la sante´. Alors que les parti-
cules les plus grosses sont retenues par les voies respiratoires supe´rieures, les particules plus fines
dont le diame`tre est infe´rieur a` 2.5 µm pe´ne`trent plus profonde´ment dans l’appareil respira-
toire ou` elles peuvent provoquer une inflammation et alte´rer la fonction respiratoire dans son
ensemble. Les particules ultrafines (< 0.1µm) sont suspecte´es de provoquer e´galement des mala-
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dies cardio-vasculaires. Elles peuvent e´galement avoir des proprie´te´s mutage`nes et cance´rige`nes :
c’est notamment le cas de certaines particules e´mises par les moteurs Diesel qui ve´hiculent cer-
tains hydrocarbures aromatiques polycycliques ou HAP (Donaldson et al., 1998; Hannigan et al.,
1998).
La taille ainsi que la composition chimique des particules sont de´cisives sur l’impact sanitaire de
ces dernie`res. Ces constatations ayant alerte´ les autorite´s publiques, des seuils d’alerte ont e´te´
mis en place (Dockery et al., 1993; Pope et al., 1995; Hoek et al., 2002) et des lois sur la qualite´
de l’air introduites.
Fig. 2.12: Diffe´rents types de particules pe´ne´trant dans le syste`me cardiovasculaire et analogie de taille
avec des composants du corps humain.
La figure 2.12 illustre les diffe´rentes tailles de particules pouvant pe´ne´trer dans le syste`me
respiratoire, et compare leur taille a` diffe´rents composants caracte´ristiques du corps humain.
2.4 Enjeux de l’e´tude de la me´te´orologie urbaine
L’environnement urbain est un syste`me complexe qui ne´cessite aujourd’hui des e´tudes conjointes
de la part de me´te´orologues, d’e´conomistes ainsi que de chercheurs en sciences sociales afin de
mettre en place des projections fiables de l’e´volution de cet environnement. Depuis le de´but du
20esie`cle, le pourcentage ainsi que le nombre de la population mondiale vivant dans des zones
urbaines n’a cesse´ d’augmenter. Cette e´volution de´mographique est conside´re´e par beaucoup
(Brown, 2001) comme la tendance contemporaine dominante, et ne semble pas s’affaiblir. En ef-
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fet, avec un accroissement de la population trois fois supe´rieur en ville par rapport a` la campagne
(Nilsson et al., 1999), les projections de Platt et al. (1994) estiment que 60 % de la population
mondiale re´sidera dans un environnement urbain d’ici 2025. Depuis 2007, plus de la moitie´ de la
population mondiale habite dans une ville. Avec cette concentration de la population mondiale
qui ne fait que s’accentuer, e´tudier l’adaptation de la ville au changement climatique apparaˆıt
comme un enjeu le´gitime.
Les villes sont des centres d’e´changes e´conomiques, culturels et sociaux concentrant une part
importante de la population sur une surface restreinte. Ame´liorer la qualite´ de vie des habitants
est donc un terrain d’e´tude en perpe´tuel mouvement. Pour ce faire, e´tudier la me´te´orologie ur-
baine est un aspect important de ce cadre ge´ne´ral. Depuis 2000, la communaute´ scientifique
s’est regroupe´e au sein de l’IUAC, l’Association Internationale pour le Climat Urbain. Cette
organisation a coordonne´ un grand nombre d’e´tudes, a` la fois sur les aspects de qualite´ de l’air,
mais aussi sur la compre´hension des processus me´te´orologiques typiquement urbains. En effet,
la nature meˆme de la ville influe directement sur la structure de la dynamique, et donc sur les
impacts en cas d’e´ve`nements extreˆmes tels que les brouillards denses, les fortes pre´cipitations
ou les grandes chaleurs.
2.4.1 La couche limite urbaine
Le concept de couche limite atmosphe´rique a e´te´ introduit pour la premie`re fois par Foudre
en 1970. Dans le domaine des sciences de l’atmosphe`re, le terme de couche limite atmosphe´rique
se re´fe`re a` la couche de la troposphe`re directement influence´e par la rugosite´ de la surface ainsi
que par les e´changes d’e´nergie avec la surface. La hauteur de cette couche varie fortement de 100
me`tres sous conditions me´te´orologiques stables a` 2500 me`tres dans des conditions convectives. Le
temps de re´ponse de la couche aux forc¸ages de la surface est d’environ une heure. Les principales
particularite´s de la couche limite atmosphe´rique re´sident en ce qu’a` l’inte´rieur de celle-ci, le
me´lange vertical est important et les fluctuations des quantite´s thermodynamiques telles que la
tempe´rature, le vent ou encore l’humidite´ sont rapides (Stull , 1988). La fac¸on dont les bilans
d’e´nergie et d’humidite´ sont traite´s est tre`s diffe´rente selon la nature urbaine ou ve´ge´tale de la
surface (Oke, 1987).
La couche limite urbaine de´pendant fortement des proprie´te´s de la surface, elle devient tre`s
difficile a` repre´senter dans le cas de zones urbaines pour lesquelles la variabilite´ spatiale de
la rugosite´ de surface ou des e´change d’e´nergie est importante. La couche limite urbaine est
alors de´finie comme la couche atmosphe´rique pre´sente au-dessus de la canope´e urbaine, elle-
meˆme de´finie comme la couche contenue entre la surface et le sommet des toits. De plus en
plus d’e´tudes se sont porte´es sur la couche limite urbaine (Oke et al., 1999; Grimmond et Oke,
1999). La nature meˆme de l’environnement urbain entraˆıne de nombreuses perturbations sur la
couche limite atmosphe´rique classique. Entre autres e´tudes, Richards (2004) met notamment en
e´vidence une re´duction de la rose´e duˆ a` l’environnement urbain, Sachweh et Koepke (1995, 2004)
e´tudient la diminution de la pre´sence de brouillard radiatif a` l’inte´rieur des villes, et de nom-
breuses e´tudes sur l’impact de la ville sur les pre´cipitations sont re´sume´es par Shepherd (2004).
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On peut e´galement noter la pre´sence d’iloˆts de chaleur urbain, positifs ou ne´gatifs (de´crits ci-
apre`s).
Une des principales caracte´ristiques de la couche limite urbaine par rapport a` la couche
limite atmosphe´rique rurale est une augmentation du me´lange vertical, et ainsi de la hauteur
de me´lange. Pour les e´tudes de qualite´ de l’air, il est primordial de connaˆıtre correctement la
hauteur de me´lange. En effet, les polluants e´mis e´tant me´lange´s sur une certaine hauteur, la
concentration re´sultante correspond naturellement au rapport de la masse totale sur le volume
de me´lange. La difficulte´ de cette repre´sentation est aujourd’hui l’un des points majeurs restant
a` ame´liorer dans les mode`les de qualite´ de l’air (Piringer et al., 2007).
Fig. 2.13: Repre´sentation sche´matique des couches limite urbaine et rurale (Oke, 1995).
La figure 2.13 illustre la diffe´rence entre les couches limite urbaine et rurale. La diffe´rence de
hauteur de me´lange est notamment mise en e´vidence, avec une hauteur de couche limite urbaine
plus importante que pour la couche limite rurale. Le panache urbain est e´galement montre´, ainsi
que la canope´e urbaine.
2.4.2 L’ˆılot de chaleur urbain
On de´finit l’ˆılot de chaleur urbain comme la diffe´rence de tempe´rature entre des environ-
nements urbains et rurals voisins observe´s au meˆme moment. Ce phe´nome`ne est largement
caracte´rise´ par son cycle diurne. En effet, l’ˆılot de chaleur urbain augmente a` partir de la fin
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d’apre`s-midi, jusqu’a` atteindre un maximum de 5 a` 8 degre´s durant la nuit pour une ville
moyenne (Oke, 1983). Puis il de´croˆıt de l’aube jusqu’au matin jusqu’a` pouvoir pre´senter une
diffe´rence ne´gative pouvant valoir 1 degre´. Il augmente ensuite a` nouveau et pre´sente des valeurs
de l’ordre de 1 a` 2 degre´s durant la journe´e (Shea et Auer , 1978; Yoshikado, 1992; Hidalgo et al.,
2008).
Les causes de la formation de l’ˆılot de chaleur urbain miximum la nuit sont les suivantes.
Durant la nuit, alors que la couche limite rurale est ge´ne´ralement stable du fait d’un refroidis-
sement par la surface, la couche limite urbaine est re´chauffe´e par la surface qui la caracte´rise
par l’e´mission d’e´nergie emmagasine´e durant la journe´e par la surface urbaine. Ce re´chauffement
re´duit donc le refroidissement de l’atmosphe`re en zones urbaines, et s’accompagne d’un me´lange
vertical qui subsiste en ville, menant a` l’apparition d’une couche limite neutre voire le´ge`rement
instable.
Fig. 2.14: Repre´sentation sche´matique de l’ˆılot de chaleur urbain en fin d’apre`s-midi.
La figure 2.14 illustre l’influence du type de surface et notamment de la surface urbaine sur
les profils de tempe´rature en fin d’apre`s-midi. Globalement en moyenne sur le cycle diurne com-
plet, la surface urbaine, et dans une moindre mesure pe´riurbaine, conduit a` une augmentation
de la tempe´rature par rapport a` une surface « verte ». On remarque e´galement que la dispo-
sition de l’urbanisation a une influence notable sur la tempe´rature. En effet, dans cet exemple
les structures d’urbanisation e´tant diffe´rentes a` droite et a` gauche de la ville, les valeurs de la
tempe´rature sont e´galement diffe´rentes.
Il est e´galement inte´ressant de noter que la pre´sence de l’ˆılot de chaleur urbain localise´ au
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centre-ville eput induire des phe´nome`nes de brise urbaine. Cette brise re´sulte de la diffe´rence
de tempe´rature entre la ville et la campagne. Il se cre´e alors une diffe´rence de pression at-
mosphe´rique, avec une pression de l’air plus faible au dessus de la ville (l’air y est plus chaud
donc moins dense) que dans la zone rurale autour. Cette diffe´rence de pression ge´ne`re un vent
vers la ville, appele´ brise urbaine.
2.4.3 Interactions entre la me´te´orologie urbaine et les ae´rosols atmosphe´riques
Dans la configuration me´te´orologique complexe de la ville, les ae´rosols sont a` la fois une
source de perturbation de l’e´quilibre me´te´orologique urbain, mais sont e´galement impacte´s par
cet environnement urbain complexe. Les effets de turbulence ainsi que l’ˆılot de chaleur propre
aux zones urbaines modifient la distribution spatiale des ae´rosols. Ces zones urbaines concen-
trant des e´missions d’ae´rosols, la dynamique propre a` la ville dicte alors les modes de dispersion
de ces particules.
Cependant, les modifications des processus se font e´galement dans l’autre sens. En effet, les par-
ticules d’ae´rosols interagissant avec le rayonnement modifient e´galement la dynamique urbaine.
En absorbant ou diffusant le rayonnement solaire, les ae´rosols peuvent refroidir ou re´chauffer la
couche limite urbaine dans laquelle ils sont fortement concentre´s, et ainsi perturber l’e´quilibre
dynamique mis en place au-dessus des zones urbaines.
L’ensemble de ces interactions sont complexes et lie´es entre elles. Etudier les re´troactions des
ae´rosols sur la ville ainsi que les impacts de la ville sur les ae´rosols apparaˆıt complexe car il est
ne´cessaire de distinguer les effets propres a` chacun.
2.5 Conclusions
Que ce soit la dynamique atmosphe´rique, et plus particulie`rement la couche limite urbaine, les
re´actions chimiques ou encore l’e´volution des particules d’ae´rosol et les proprie´te´s associe´es, l’en-
semble de ces processus ainsi que les interactions qui en de´coulent sont complexes a` repre´senter.
L’outil de mode´lisation permet de repre´senter l’ensemble de ces processus conjointement. En
effet, les simulations nume´riques de´crivant le syste`me atmosphe´rique complet permettent d’ana-
lyser les e´volutions des parame`tres descriptifs ainsi que les impacts de certains processus sur
l’e´quilibre du syste`me Terre-Atmosphe`re-Espace.
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Afin de repre´senter l’ensemble des processus d’e´volution de l’ae´rosol dans son environnement
atmosphe´rique et de quantifier ses impacts, l’outil de mode´lisation permet de re´soudre les lois
physiques re´gissant son comportement.
Chapitre 3. Mode´lisations du syste`me atmosphe´rique et de l’e´volution de l’ae´rosol 46
3.1 Le mode`le atmosphe´rique Me´so-NH
Pour simuler l’ensemble des processus dynamiques de l’atmosphe`re, le mode`le Me´so-NH est
utilise´. Me´so-NH est un mode`le de recherche atmosphe´rique non-hydrostatique, autorisant les
fluctuations de pression sur la verticale, a` aire limite´e et suivant l’hypothe`se ane´lastique, c’est-a`-
dire suivant le syste`me d’e´quations ane´lastiques de Durran (1988), interdisant aux fluctuations
d’atteindre le domaine acoustique. Il est de´veloppe´ conjointement par le Laboratoire d’Ae´rologie
(UMR 5560 UPS/CNRS) et par le CNRM-GAME (URA 1357 Me´te´o-France/CNRS). Il peut eˆtre
utilise´, suivant sa configuration, pour simuler des mouvements atmosphe´riques depuis l’e´chelle
LES (Large Eddy Simulation : de l’ordre du me`tre) jusqu’a` l’e´chelle synoptique (de l’ordre de la
centaine de kilome`tres). Plusieurs parame´trisations diffe´rentes ont e´te´ introduites, notamment
pour la convection (Bechtold et al., 2001), la microphysique nuageuse (Pinty et Jabouille, 1998;
Cohard et Pinty , 2000b) ou la turbulence (Bougeault et Lacarre`re, 1989). De plus, Me´so-NH
peut adopter une configuration de domaines emboˆıte´s, utilisant la technique de grid-nesting de
Clarck et Forley (1989).
Le sche´ma d’advection utilise´, appele´ PPM pour Piecewise Parabolic Method, est base´ sur une
technique nume´rique de´veloppe´e en astrophysique pour la mode´lisation de fluides (Colella et
Woodward , 1984; Carpenter et al., 1990). Cette formulation repose sur une me´thode de volumes
finis dans laquelle plusieurs hypothe`ses sont faites notamment sur les valeurs des variables ap-
proxime´es entre chaque point de grille. Les variables sont calcule´es selon une interpolation de
fonctions paraboliques continues par morceaux entre chaque point de grille. Cette me´thode
permet de ge´rer les forts gradients ainsi que les discontinuite´s de fac¸on tre`s pre´cise. De plus,
ce sche´ma est monotone et permet l’inte´gration de semi-Lagrangiens stables en utilisant des
nombres de courant supe´rieurs a` 1.
Ce sche´ma est utilise´ pour l’advection des variables me´te´orologiques comme la tempe´rature ou
l’humidite´, ainsi que des scalaires passifs comme les concentrations en gaz ou particules. Il a
e´galement montre´ de tre`s bons re´sultats concernant la conservation de la masse. La description
du mode`le Me´so-NH est de´taille´e par Lafore et al. (1998).
3.2 Le mode`le de surface Surfex
Le mode`le Surfex est le mode`le de surface externalise´ couple´ avec Me´so-NH. Il mode´lise les
processus propres a` la surface ainsi que les e´changes de flux avec le mode`le atmosphe´rique. Le
mode`le Surfex est de´compose´ en quatre modules ge´rant chacun un type de surface :
– Le module ISBA pour Interface Soil Biosphere Atmosphere (Noilhan et Planton, 1989)
mode´lise les surfaces ve´ge´tales et ainsi l’e´volution des flux et les de´formations atmosphe´riques
dues au couvert ve´ge´tal.
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– Le module TEB pour Town Energy Balance (Masson, 2000) mode´lise la surface urbaine.
Les phe´nome`nes de canyons urbains ainsi que d’iloˆt de chaleur urbain sont ainsi simule´s
pour reproduire de fac¸on pre´cise la me´te´orologie urbaine.
– Le module SEAFLUX (Mondon et Redelsperger , 1998) mode´lise les surfaces oce´aniques.
– le module FLAKES (Salgado et Moigne, 2010) mode´lise les lacs.
Fig. 3.1: Description des e´changes entre le mode`le atmosphe´rique fournissant les champs me´te´orologiques
et radiatifs a` la surface, et Surfex compose´ de quatre modules calculant chacun les variables F
pour la fraction f de la maille correspondant.
La figure 3.1 sche´matise le principe des quatre modules calculant chacun pour la fraction f
de la maille qui le caracte´rise l’ensemble des variables ne´cessaires, et renvoyant ainsi la variable
de flux e´quivalente F a` l’ensemble de la maille.
Dans Surfex, les e´changes entre la surface et l’atmosphe`re sont re´alise´s en calculant la
moyenne d’une interface standardise´e (Polcher et al., 1998; Best et al., 2004) proposant un cou-
plage ge´ne´ralise´ entre l’atmosphe`re et la surface. A chaque pas de temps du mode`le (Me´so-NH),
chacun des quatre modules inde´pendants de la surface rec¸oit des forc¸ages atmosphe´riques calcule´s
par Me´so-NH a` chaque pas de temps, tels que la tempe´rature de l’air situe´ au-dessus de la surface,
l’humidite´ spe´cifique, les composantes du vent horizontal, la pression, les pre´cipitations totales,
les flux radiatifs en courtes (SW) et grandes (LW) longueurs d’onde, ou encore les concentrations
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en espe`ces chimiques gazeuses et en ae´rosols. Surfex calcule en retour les flux moyens de chaleur
sensible et latente, ainsi que les flux d’espe`ces chimiques et les renvoie au mode`le atmosphe´rique
accompagne´s des termes radiatifs tels que la tempe´rature de surface, l’albe´do direct et diffus, et
l’e´missivite´ de la surface. Toutes ces variables sont alors utilise´es comme conditions aux limites
infe´rieures par le mode`le Me´so-NH. Comme explicite´ pre´ce´demment, chaque maille dans Surfex
est de´compose´e en quatre fractions de diffe´rents types de surface. La fraction correspondant a`
chacune de ces surfaces est connue a` partir de la base de donne´e ECOCLIMAP (Masson et al.,
2003), construite a` partir de cartes de couverts surfaciques ainsi que d’informations satellitales.
Les cas pre´sents dans notre e´tude correspondent a` un cadre urbain entoure´ de surfaces rurales.
Aussi, les modules TEB et ISBA calculant respectivement les flux pour les surfaces urbaines et
rurales sont de´taille´s ci-dessous.
3.2.1 Le module de ville TEB
Il existe de nombreuses e´tudes climatologiques a` fine e´chelle sur les baˆtiments. Dans celles- ci,
plusieurs baˆtiments individuels sont ge´ne´ralement pre´sents dans le but d’e´tudier les interactions
radiatives, les effets de tunnel de vents, ou encore l’isolation des baˆtiments. Le concept de canyon
urbain de´veloppe´ par des climatologues de la ville (Oke, 1987) se place dans ce meˆme contexte,
en conside´rant une route borde´e par des fac¸ades d’immeubles. Dans ces travaux, les mode`les
urbains sont au mieux force´s par des donne´es atmosphe´riques telles que le vent ou les flux ra-
diatifs, mais n’interagissent pas avec ces champs. Le module TEB a pour but de parame´triser
la dynamique atmosphe´rique propre a` la ville ainsi que les interactions thermodynamiques. La
forme individuelle de chaque baˆtiment n’est plus prise en compte. La ge´ome´trie de TEB repose
sur l’hypothe`se de canyon. Cependant, pour des e´chelles horizontales de l’ordre de la centaine
de me`tres ou du kilome`tre, repre´senter un seul canyon serait trop limitant. C’est pourquoi la
repre´sentation de la ville est organise´e de la manie`re suivante :
– Les baˆtiments ont tous la meˆme longueur et largeur a` l’inte´rieur d’une meˆme maille.
– Le sommet des toits est conside´re´ par le mode`le atmosphe´rique comme la surface.
– Les baˆtiments sont situe´s le long de routes identiques qui sont de´finies avec une longueur
bien plus grande que leur largeur. C’est l’espace contenu entre chaque fac¸ade de baˆtiment
qui de´finit un canyon.
– Les routes peuvent eˆtre oriente´es dans toutes les directions, et elles sont prises en compte
avec la meˆme probabilite´ d’orientation. Cette hypothe`se permet de calculer les forc¸ages
moyens pour les routes et les surfaces des baˆtiments. Ainsi lors du calcul des flux dans
lequel l’orientation du canyon (et ainsi son inclinaison par rapport au rayonnement solaire)
intervient, le re´sultat est inte´gre´ sur 360 ◦.
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Le module TEB ne repose pas sur une seule tempe´rature de surface, mais sur trois tempe´ratures
diffe´rentes, repre´sentant les toits, les routes et les murs. Les raisons de ce choix sont les sui-
vantes :
– Pour des raisons de consistance avec les re´sultats des climatologues de la ville utilise´s dans
TEB, et qui conside`rent des ge´ome´tries complexes (non plates) pour repre´senter la ville, il
est ne´cessaire de calculer explicitement de multiples bilans d’e´nergie, et donc de conside´rer
plusieurs tempe´ratures de surface.
– Bien que dans les modules de surface ve´ge´tale, une seule tempe´rature de surface e´quivalente
soit utilise´e pour calculer les flux turbulents selon la the´orie des similarite´s de Monin-
Obukhov, la rugosite´ caracte´risant la surface des villes peut entraˆıner l’inconsistance et
donc la non applicabilite´ de cette the´orie. Ainsi, il est ne´cessaire de conside´rer plusieurs
tempe´ratures diffe´rentes pour ne pas se retrouver dans un tel cas.
La figure 3.2 montre l’ensemble des variables pronostiques conside´re´es dans le module TEB,
et sche´matise´es dans l’espace du canyon urbain.
Fig. 3.2: Repre´sentation du principe de canyon urbain ainsi que de l’ensemble des variables pronostiques
conside´re´es.
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L’ensemble de ces variables est explicite´ dans le tableau 3.1.
Variable Description Unite´
TRk Tempe´rature du k
ie`me toit K
Trk Tempe´rature de la k
ie`me route K
Twk Tempe´rature du k
ie`me mur K
WR Capacite´ en re´servoir d’eau des toits kg.m−2
Wr Capacite´ en re´servoir d’eau des routes kg.m−2
WsnowR Capacite´ en re´servoir de neige des toits kg.m−2
Wsnowr Capacite´ en re´servoir de neige des routes kg.m−2
δR Fraction des toits couverts par l’eau %
δr Fraction des routes couvertes par l’eau %
δsnowR Fraction des toits couverts par la neige %
δsnowr Fraction des routes couvertes par la neige %
Tab. 3.1: Descriptions et unite´s des variables pronostiques utilise´es dans TEB.
3.2.2 Le module de canope´e ISBA
ISBA a e´te´ de´veloppe´ au CNRM par Noilhan et Planton (1989). ISBA repose sur une phy-
sique simple de type « Bucket » (ou seau d’eau), utilisant la me´thode « force-restore » utilisant les
variables pre´alablement calcule´es comme termes de rappel, et de´pendant seulement de quelques
parame`tres lie´s au type de sol et de ve´ge´tation. Conforme´ment a` l’approche de Deardorff (1977,
1978), la version utilise´e ici dispose de deux couches hydrologiques (une couche superficielle
de surface incluse dans la seconde couche totale de sol repre´sentant la zone racinaire) et d’une
repre´sentation de la ve´ge´tation (Noilhan et Planton, 1989). Le mode`le calcule l’e´volution tempo-
relle d’une dizaine de variables pronostiques (tableau 3.2) repre´sentatives de la tempe´rature du
sol, de l’eau et de la glace contenues dans chaque couche de sol, de l’eau stocke´e sur la canope´e
et des proprie´te´s du manteau neigeux. Il permet donc de simuler a` la fois les bilans hydrique et
thermique des surfaces continentales.
Dans un souci de simplicite´, ISBA utilise relativement peu de parame`tres en entre´e (tableau
3.3). Ces parame`tres d’entre´es sont classe´s en deux cate´gories : les parame`tres dits « primaires
» et ceux appele´s « secondaires ». On distingue trois sortes de parame`tres primaires :
– Les types de sols relatifs a` l’information texturale donne´e par les pourcentages de sable,
Xsand, et d’argile, Xclay.
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Variables pronostiques Symboles
Bilan d’e´nergie dans le sol
Tempe´rature du sol en surface Ts
Tempe´rature moyenne de la couche racinaire sur un jour T2
Bilan d’eau et de gel dans le sol
Contenu volumique en eau de chaque couche wi (i=1,2)
Contenu volumique e´quivalent en eau gele´e de chaque couche wice,i (i=1,2)
Bilan d’eau sur la canope´e
Contenu en eau du re´servoir d’interception (canope´e) Wr
Bilan d’eau lie´ a` la neige
Contenu e´quivalent en eau du manteau neigeux Wn
Albe´do de la neige αn
Masse volumique de la neige ρn
Tab. 3.2: Liste des variables pronostiques utilise´es dans ISBA.
– Les types de ve´ge´tations relatifs a` la pre´sence au sein de la maille de prairies, de feuillus,
de conife`res, de cultures d’e´te´, d’hiver, etc...
– La profondeur des couches de sol, l’albe´do et l’e´missivite´ de la surface forment une troisie`me
classe de parame`tres primaires caracte´ristiques a` la fois du type de sol et de ve´ge´tation.
Les parame`tres secondaires lie´s au sol sont estime´s a` partir des textures, suivant les re´gressions
e´tablies par Noilhan et Lacarrere (1995). Ceux lie´s a` la ve´ge´tation sont tabule´s en fonction des
diffe´rents types, a` partir des e´talonnages disponibles et des donne´es expe´rimentales. Notons que
l’albe´do, l’indice foliaire, la hauteur de rugosite´ et la fraction de ve´ge´tation (tous les termes
non explicite´s le seront par la suite) sont ge´ne´ralement prescrits en entre´e du mode`le au pas de
temps mensuel. Le but est de pouvoir repre´senter l’e´volution saisonnie`re de l’e´tat de surface,
comme par exemple la croissance de certaines plantes durant le printemps et leur mort passe´
l’e´te´. Comme pre´ce´demment, les donne´es requises sont interpole´es line´airement a` partir de la
donne´e pre´ce´dente et de la donne´e suivante.
Le bilan d’e´nergie au niveau du sol est de´crit comme suit :
G = Rn −H − LE (3.1)
LE = Lv(Esoil + Eveg) + Ls(Sice + Ssnow) (3.2)
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Parame`tres primaires Parame`tres secondaires Symboles
Type de sol
Fraction d’argile Xclay
Fraction de sable Xsand
Contenu en eau a` saturation (porosite´) wsat
Contenu en eau a` la capacite´ au champ wfc
Contenu en eau au point de fle´trissement wwilt
Conductivite´ hydraulique a` saturation ksat
Potentiel hydrique a` saturation ψsat
Pente de la courbe de re´tention d’eau b
Valeur de C1 a` saturation C1sat
Valeur de C2 pour w2 = 0.5wsat C2ref
Coefficient de drainage des couches profondes C3,i (i=2,3)
Coefficient de diffusion entre les couches profondes C4
Coefficient de re´gression (calcul de wgeq) a, p
Coefficient thermique du sol nu a` saturation CGsat
Type de Ve´ge´tation
Re´sistance stomatique minimale Rsmin
Indice foliaire LAI
Hauteur de rugosite´ z0
Fraction de ve´ge´tation veg
Les deux types
Profondeur de sol di (i=2,3)
Albe´do α
Emissivite´ 
Tab. 3.3: Liste des parame`tres de surface ne´cessaires au fonctionnement d’ISBA.
ou` G repre´sente la conduction du sol, Rn le rayonnement net, H, la chaleur sensible, LE la
chaleur latente, Esoil l’e´vaporation du sol nu, Eveg l’e´vapotranspiration de la ve´ge´tation et Sice
et Ssnow respectivement la sublimation de la glace et de la neige lors de leur fonte. Lv et Ls
(J.kg−1) sont respectivement les chaleurs latentes de vaporisation et de sublimation.
Dans ISBA, l’e´volution de la tempe´rature du sol au cours du temps repose sur la me´thode «
force-restore » de Bhumralkar (1975) et Blackadar (1976) qui sugge`rent que l’e´volution de la
tempe´rature en surface est influence´e « ou rappele´e » vers la tempe´rature journalie`re moyenne
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du sol. Cette me´thode implicite apporte aussi l’avantage de limiter le couˆt nume´rique des simu-
lations tout en pre´sentant des erreurs relativement faibles par rapport aux mode`les multicouches
plus pre´cis. Conside´rant l’e´quation du bilan d’e´nergie en surface ainsi que la fonte de la neige
et du gel du sol, le syste`me d’e´quations reliant l’e´volution de la tempe´rature de surface a` la
tempe´rature du sol s’e´crit de la manie`re suivante :
dTs
dt
= CT .[RN −H − LE − Lf (Sm − F1,w]− 2pi
τ
(Ts − T2) (3.3)
dT2
dt
=
1
τ
(Ts − T2) + CGLfF2,w (3.4)
Le coefficient CT est de´fini comme e´tant le coefficient d’inertie thermique du composite sol-
ve´ge´tation-neige (Douville et al., 1995), alors que CG est le coefficient d’inertie thermique du sol
nu qui tient compte du gel (Boone et Etchevers, 2000). Le coefficient Sm repre´sente la fonte de
la glace. Le re´sultat est norme´ par la dure´e d’une journe´e τ .
F1,w et F2,w (kg.m2.s−1) prennent en compte le changement de phase eau-glace en surface
et dans le sol, et correspondent aux termes puits de chaleur dus aux changements d’etat (en
kg.m2.s−1).
La version d’ISBA utilise´e au cours de cette the`se prend en compte deux couches hydrolo-
giques dans le sol. L’e´volution de ces deux re´servoirs est base´e sur les e´quations-bilans suivantes :
dw1
dt
=
1
ρwd1
[C1(I − Esoil)− F1,w]−D (3.5)
avec wmin < w1 < w∗sat,1
dw2
dt
=
1
ρwd2
(I − Esoil − Etransp − F2,w]−K (3.6)
avec wmin < w2 < w∗sat,2
ou` w1 et w2 repre´sentent les teneurs en eau volumiques moyennes pour respectivement la
surface et la zone racinaire du sol. Le contenu en eau de chaque re´servoir est contraint par la
teneur en eau liquide a` saturation, wsat (m3.m−3), corrige´e de l’effet gel du sol :
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w∗sat,i = wsat − wice,i (3.7)
i = 1, 2
De plus, il ne peut eˆtre en dessous d’un seuil minimum, wmin (e´gal a` 1.10−3m3.m−3) intro-
duit pour des raisons nume´riques, ce qui e´vite un asse`chement total du sol. K (s−1) repre´sente
le drainage gravitationnel et D (s−1) la diffusion verticale d’humidite´ dans le sol. d1 (m) est la
profondeur superficielle de sol et d2 (m) la profondeur de la couche racinaire. L’eau candidate
a` l’infiltration I (kg.m−2.s−1) est la somme de l’eau non intercepte´e par la canope´e, de l’eau
ruissele´e a` partir de ce re´servoir et de celle provenant de la fonte de la neige :
I = (1− veg)Rr + dr + Sm (3.8)
Finalement, le sche´ma de neige utilise´ dans ce travail est un sche´ma simple a` une couche,
base´ sur le principe force-restore, permettant de repre´senter la surface comme un composite,
c’est-a`-dire avec une tempe´rature de surface commune au triplet sol-ve´ge´tation-neige (Douville
et al., 1995). Lorsque la chaleur contenue dans le manteau neigeux est assez importante pour
faire fondre ou pour sublimer la neige, alors la quantite´ de neige fondue, Sm, ou la vapeur d’eau
produite par sublimation, Ssnow, contribuent au bilan hydrique du syste`me. Conforme´ment a` la
loi de conservation de la masse, on peut donc repre´senter simplement l’e´volution du manteau
neigeux, Wn, comme suit :
dWn
dt
= Sr − (Sm + Ssnow) (3.9)
ou` Sr repre´sente le taux de pre´cipitation neigeuse.
Lorsque la tempe´rature de surface est supe´rieure a` la tempe´rature de fusion de la glace
(273.16K), le taux de fonte est calcule´ en fonction de la tempe´rature a` la surface du manteau
neigeux e´gale a` la moyenne ponde´re´e de la tempe´rature de surface sur sol nu et de la tempe´rature
profonde sur la ve´ge´tation du pas de temps pre´ce´dent. Le but est de prendre en compte l’effet
d’atte´nuation du rayonnement solaire par la ve´ge´tation.
Pour plus d’informations, le lecteur pourra se re´fe´rer a` la documentation scientifique de
SURFEX, disponible sur internet a` l’adresse suivante :
http ://mesonh.aero.obs-mip.fr/mesonh/dir doc/surfex v5 19May2009/surfex scidoc.pdf
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3.3 Le sche´ma de rayonnement
Le mode`le atmosphe´rique Me´so-NH est couple´ au code de transfert radiatif du Centre Eu-
rope´en de Pre´vision Me´te´orologique a` Moyen Terme (CEPMMT) (Fouquart et Bonnel , 1980;
Morcrette et al., 1986). Ce code calcule les flux radiatifs selon une dimension, ne´gligeant ainsi
les interactions entre colonnes. Les calculs sont effectue´s en tenant compte de la nature de la
surface ainsi que de la pre´sence ou non de nuages et d’ae´rosols dans l’atmosphe`re.
Ainsi, le sche´ma radiatif calcule le flux radiatif net afin d’e´valuer le taux de re´chauffement
duˆ au rayonnement selon l’e´quation :
dT
dt
=
g
Cph
.
dF
dp
(3.10)
avec T la tempe´rature, g l’acce´le´ration gravitationnelle, Cph la capacite´ calorifique de l’air
humide, p la pression atmosphe´rique, et F correspondant au flux net.
Les flux montants et descendants sont se´pare´s, et les calculs sont effectue´s sur 18 bandes
spectrales : les processus de re´flexion, diffusion et absorption du rayonnement solaire sont calcule´s
sur 6 bandes (0.185-0.25-0.44-0.69-1.19-2.38-4.00 µm), et les processus d’absorption et d’e´mission
du rayonnement infrarouge sont calcule´s sur 16 bandes(3.33-3.85-4.20-4.44-4.81-5.55-6.76-7.19-
8.47-9.26-10.2-12.2-14.3-15.9-20-40-100 µm).
Les calculs de flux issus du rayonnement solaire sont effectue´s selon le sche´ma de´veloppe´
par Fouquart et Bonnel (1980). Ce sche´ma inte`gre les flux sur l’ensemble du spectre solaire en
tenant compte de l’absorption et de la diffusion cause´es par les particules d’ae´rosol, les gaz et
les gouttelettes nuageuses. Pour calculer les flux montants et descendants, l’hypothe`se de plans
paralle`les homoge`nes est faite pour de´limiter les couches de l’atmosphe`re. De plus, les re´flexions
multiples entre couches sont prises en compte. Le rayonnement infrarouge est calcule´ selon le
sche´ma Rapid Radiation Transfer Model (RRTM) de´crit par Mlawer et al. (1997). Ce sche´ma
utilise la me´thode des k-corre´lations (Lacis et Oinas, 1991; Fu et Liou, 1992) permettant d’ap-
pliquer un coefficient d’absorption a` partir des intervalles conside´re´s.
3.4 Le sche´ma de turbulence
Le sche´ma de turbulence pre´sent dans Me´so-NH a e´te´ conc¸u pour eˆtre utilise´ dans les simu-
lations 3D. Selon l’e´chelle adopte´e, la configuration de la turbulence peut eˆtre soit re´solue en
trois dimensions explicitement selon le sche´ma de Cuxart et al. (2000), soit eˆtre parame´tre´e selon
une dimension lors de simulations a` l’e´chelle re´gionale selon le sche´ma de´crit par Bougeault et
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Lacarre`re (1989). Dans ces deux cas, le sche´ma est base´ sur la re´solution du syste`me d’e´quations
des flux turbulents de moment 2 (Deardorff , 1973).
3.5 Le sche´ma de chimie gazeuse
3.5.1 Introduction a` Me´so-NH-Chimie
Le sche´ma de chimie atmosphe´rique Me´so-NH-C (Tulet et al., 2003) est une extension du
mode`le Me´so-NH permettant de prendre en compte un certain nombre d’espe`ces chimiques
gazeuses et de calculer l’e´volution de leurs concentrations en ligne a` chaque pas de temps et
interagissant avec les parame`tres atmosphe´riques.
A chaque pas de temps du mode`le Me´so-NH et pour chaque point de grille, un ensemble
d’e´quations diffe´rentielles sont re´solues afin de de´crire l’e´volution des variables chimiques. De
plus, les vitesses de re´action sont e´galement calcule´es en fonction des parame`tres me´te´orologiques
tels que la tempe´rature, la pression, ou encore l’humidite´. Le sche´ma re´actionnel utilise´ de´nomme´
ReLACS2 (Tulet et al., 2006) se base sur une re´duction du sche´ma re´actionnel CACM (Griffin
et al., 2005) et traite un ensemble de 82 espe`ces chimiques gazeuses comme variables pronos-
tiques. Les taux de photolyse sont calcule´es a` partir de tables pre´ce´demment construites a` partir
du sche´ma de transfert radiatif troposphe´rique TUV en version 3.9 de´veloppe´ par Madronich et
Weller (1990).
3.5.2 Les pre´curseurs gazeux et les espe`ces e´mises
Il est ne´cessaire de porter une attention particulie`re a` la repre´sentation des espe`ces pre´curseurs
gazeux. En effet, apre`s les processus de nucle´ation ou de condensation, ce sont ces gaz qui peuvent
contribuer a` former des particules d’ae´rosol.
Ces pre´curseurs gazeux peuvent eˆtre classe´s en deux types : ceux pouvant former la partie
inorganique des ae´rosols, et les compose´s organiques volatiles pouvant condenser en ae´rosols
organiques secondaires.
Les pre´curseurs des ae´rosols inorganiques (les ions NH+4 , NO
−
3 , et SO
2−
4 ) sont donc les gaz
NH3, NO2, NO, et SO2. Les COVs (Compose´s Organiques Volatiles) comprenant un nombre
tre`s important d’espe`ces chimiques diffe´rentes ont e´te´ regroupe´s en diffe´rentes classes selon leur
capacite´ a` former diffe´rents types d’ae´rosols organiques secondaires. Sans entrer dans les de´tails
pour lesquels le lecteur pourra se re´fe´rer aux e´tudes de Griffin et al. (2002) et Tulet et al. (2006),
les groupes d’espe`ces de compose´s organiques volatils conside´re´s dans le sche´ma ReLACS2 sont
au nombre de 23, re´partis en trois classes de COV bioge´niques et 20 classes de COV anthro-
piques.
Afin d’e´tudier la mode´lisation des ae´rosols, notamment secondaires, il est donc ne´cessaire de
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prendre en compte l’e´mission de ces gaz pre´curseurs. Le tableau 3.4 re´sume l’ensemble des gaz
pre´curseurs e´mis intervenant dans le sche´ma re´actionnel ReLACS2 afin de pouvoir autoriser la
condensation et la nucle´ation des ae´rosols secondaires, organiques ou inorganiques.
Formulation Description
PRECURSEURS INORGANIQUES
NO Monoxyde d’azote
NO2 Dioxyde d’azote
SO2 Dioxyde de souffre
NH3 Ammoniac
PRECURSEURS ORGANIQUES
ALKL Alcanes a` courte chaˆıne carbone´e (≤ C6)
ALKM Alcanes a` moyenne chaˆıne carbone´e (C7 ≤ C11)
ALKH Alcanes a` grande chaˆıne carbone´e (≥ C12)
ETHE Ethyle`ne
OLEL Alce`nes a` courte chaˆıne carbone´e (≤ C6)
OLEH Alce`nes a` grande chaˆıne carbone´e (≥ C7)
AROH,AROL,AROO Espe`ces aromatiques
ARAL,ARAC,HAP Espe`ces aromatiques monoalde´hydes
ALD2 Alde´hydes
HCHO Formalde´hyde
MEOH Me´thanol
ETOH Ethanol
MGLY Me´thylglyoxal
ISOP Isopre`ne
BIOL,BIOH Monoterpe`nes
Tab. 3.4: Espe`ces et groupes d’espe`ces gazeuses e´mises ne´cessaires pour la condensation ou la nucle´ation
dans le sche´ma re´actionnel ReLACS2.
3.6 Le sche´ma d’ae´rosol
Pour e´valuer les e´volutions des particules d’ae´rosol, le module d’ae´rosol ORganic Inorganic
Lognormal Aerosol Model (ORILAM) a e´te´ utilise´ en le couplant avec le mode`le atmosphe´rique
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Me´so-NH. Ce sche´ma de´veloppe´ par Tulet et al. (2005) et e´tendu par Tulet et al. (2006) pour
prendre en compte les ae´rosols organiques secondaires (SOA) est base´ sur l’ensemble des lois
physiques ge´ne´ralement utilise´es pour de´crire les ae´rosols.
3.6.1 Description du spectre par la me´thode lognormale
La principale difficulte´ dans la mode´lisation des ae´rosols tient en la complexite´ de leur distri-
bution granulome´trique. L’e´volution de la distribution en taille de ces particules est gouverne´e
par l’e´quation ge´ne´rale dynamique (Friedlander , 1977; Seinfeld et Pandis, 2006) de type inte´gro-
diffe´rentiel :
dn(rp)
dt
= f(n(rp)) (3.11)
ou` n est la fonction du spectre granulome´trique de l’ae´rosol (part.cm−3), rp le rayon de
l’ae´rosol (en µm) et f une fonction de´crivant l’ensemble des processus modifiant la distribu-
tion granulome´trique des particules, tels que la condensation, la nucle´ation, la coagulation ou
le de´poˆt. Il n’existe aucune solution analytique ge´ne´rale a cette e´quation ge´ne´rale, et doit donc
dans tous les cas eˆtre re´solue a` l’aide de me´thodes nume´riques. Cette e´quation ge´ne´rale peut
eˆtre inte´gre´e pour obtenir le syste`me d’e´quations suivant :
dMk
dt
= f(Mk) (3.12)
ou` Mk est le moment d’ordre k donne´ par
Mk =
∫ +∞
0
rkpn(rp)drp (3.13)
en mk.m−3
Moyennant le choix de la repre´sentation du spectre granulome´trique, le syste`me d’e´quation
peut alors eˆtre ferme´ en exprimant f(Mk) en terme de moments. Il existe classiquement deux
types principaux de repre´sentations du spectre granulome´trique de l’ae´rosol : l’approche section-
nelle re´alise l’approximation d’une distribution continue en taille par un nombre fini de sections
dans lesquelles un moment de la fonction est suppose´ constant. Ce type d’approche re´sulte en
une distribution sous forme d’histogramme dont la pre´cision de´pend fortement du nombre de
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classes conside´re´. La seconde approche de type modale consiste a` caracte´riser le spectre granu-
lome´trique par un nombre fixe´ de modes se recoupant partiellement et de´finis par une fonction
analytique. Ces diffe´rentes approches ont e´te´ compare´es par plusieurs e´tudes (Seigneur et al.,
1986; Tsang et Rao, 1988; Harrington et Kreidenweis, 1998). Seigneur et al. (1986) ont montre´
que pour des simulations de processus de coagulation et de condensation, l’approche de type
modale pre´sente des erreurs infe´rieures a` 20 % pour des temps de calcul plus de 40 fois infe´rieurs
a` ceux correspondant a` une approche sectionnelle donnant la meˆme pre´cision de re´sultats. Har-
rington et Kreidenweis (1998) trouvent que pour des simulations de processus de nucle´ation,
coagulation, condensation et de de´poˆt sec, l’approche modale fournit de meilleurs re´sultats pour
un nombre d’e´quations a` re´soudre identique.
C’est donc l’approche modale qui est utilise´e par le module ORILAM. Chaque mode est repre´sente´
par une fonction lognormale :
n(lnD) =
dN
d(lnD)
=
N√
2pilnσg
exp(−
ln2( DDg )
2ln2(σg)
) (3.14)
ou` N est la concentration volumique totale en particules du mode, D le diame`tre des par-
ticules, Dg le diame`tre me´dian des particules du mode, et σg l’e´cart-type ge´ome´trique de la
distribution pour le mode.
3.6.2 Dynamique des ae´rosols
La mode´lisation des processus dynamiques des ae´rosols est base´e sur les travaux de Whitby
et al. (1991); Binkowski et Shankar (1995); Binkowski et Roselle (2003); Ackermann et al. (1998).
Cependant, certaines hypothe`ses et modifications ont e´te´ apporte´es pour une meilleure adapta-
tion a` nos cas d’e´tudes. Tout d’abord, il a e´te´ choisi d’inte´grer les moments d’ordre 0, 3 et 6
comme variables pronostiques afin de conserver tous les parame`tres de la distribution lognor-
male. Ensuite, les parame´trisations de la re´solution de la chimie organique et inorganique sont
introduites, ainsi que la parame´trisation de la nucle´ation des sulfates.
La coagulation
Comme de´crit dans la section pre´ce´dente, le spectre granulome´trique des ae´rosols peut eˆtre
modifie´ par le processus de coagulation lorsque plusieurs particules entrent en contact. Afin de
mode´liser correctement ce processus, les hypothe`ses suivantes sont faites. Tout d’abord le vo-
lume de la particule re´sultant de la collision de deux particules est e´gal a` la somme des volumes
des deux particules. Ensuite, lorsque deux particules appartenant au meˆme mode entrent en
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contact, la nouvelle particule appartiendra au meˆme mode. Par contre, lorsque deux particules
qui appartiennent a` deux modes diffe´rents entrent en contact, la nouvelle particule appartient
au mode de la particule ayant le plus grand rayon. La description de´taille´e de la parame´trisation
du processus de coagulation peut eˆtre lue dans Tulet et al. (2005).
La Conversion gaz-particules
– La nucle´ation :
e´tant donne´ les conditions ne´cessaires au processus de nucle´ation de´crites au chapitre
pre´ce´dent, et le peu de connaissances dans la litte´rature sur la nucle´ation organique, seule
la nucle´ation des sulfates est conside´re´e. Ce processus est parame´tre´ selon Kulmala et al.
(1998) afin de rester en accord avec la the´orie classique de la nucle´ation homoge`ne (Wi-
lemski , 1984) et de conside´rer les effets d’hydratation.
– La Condensation inorganique :
l’e´quilibre thermodynamique des espe`ces inorganiques est traite´ par le sche´ma EQSAM
de´crit par Metzger et al. (2002). Le nombre re´duit d’espe`ces inorganiques susceptibles de
condenser permet ainsi de calculer l’e´quilibre thermodynamique de ces espe`ces a` chaque
pas de temps.
Le sche´ma EQSAM repose sur l’hypothe`se principale qu’un e´quilibre thermodynamique
et chimique existe entre l’eau pre´sente dans l’atmosphe`re et sur l’ae´rosol. De cette hy-
pothe`se de´coule le fait que la quantite´ d’eau liquide pre´sente sur l’ae´rosol est e´gale a` la
quantite´ d’eau liquide condense´e dans les conditions d’humidite´ relative pre´sentes dans
l’atmosphe`re. Ceci est valable si la pression de vapeur d’eau est suffisamment grande de-
vant la pression de vapeur partielle des compose´s de l’ae´rosol, ce qui est ge´ne´ralement
le cas pour les ae´rosols troposphe´riques. Ainsi, e´tant donne´ la grande quantite´ de va-
peur d’eau pre´sente dans l’atmosphe`re, la vapeur d’eau et l’eau contenue dans l’ae´rosol
s’e´quilibrent relativement rapidement par rapport aux autres compose´s de l’ae´rosol. On
peut donc de´duire de cet e´quilibre une valeur de pH ainsi que la quantite´ d’eau liquide
pre´sente.
– La Condensation organique :
les compose´s organiques volatiles (COV) sont les espe`ces organiques gazeuses susceptibles
de condenser sur l’ae´rosol. Ces gaz ont des proprie´te´s re´actives diverses. A cause de ce
nombre important d’espe`ces a` conside´rer, il est nume´riquement trop couˆteux de calculer
l’e´quilibre thermodynamique pour chacune de ces espe`ces. C’est pourquoi ORILAM utilise
le sche´ma re´actionnel chimique ReLACS2 (Tulet et al., 2006) base´ sur le sche´ma CACM
(Griffin et al., 2002, 2005) qui regroupe les produits de la condensation des COV en un
nombre restreint de classes d’ae´rosols organiques secondaires (SOA) en fonction de leur
capacite´ a` condenser sous certaines conditions.
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Ces dix classes de SOA sont pre´sente´es dans le tableau 3.5.
Dans cette e´tude, la me´thode de re´solution des e´quilibres thermodynamiques est le sche´ma
MPMPO de´veloppe´ par Griffin et al. (2002). Il permet de calculer l’e´quilibre thermody-
namique entre les espe`ces gazeuses et condense´es en fonction de la tension de vapeur
saturante de la phase gazeuse et de la constante de Henry caracte´risant la phase aqueuse
de l’ae´rosol. Pour ce calcul, l’eau re´sultante et le pH issus de l’e´quilibre thermodynamique
inorganique sont utilise´s. Le sche´ma MPMPO conside`re que deux phases sont pre´sentes
dans l’ae´rosol : une phase aqueuse et une phase organique. Chacune de ces deux phases est
constitue´e des ae´rosols pre´sents dans l’atmosphe`re de la manie`re suivante : dans la phase
organique se trouve un me´lange d’ae´rosol organique primaire (OCp) et d’ae´rosol organique
secondaire (SOA). La phase aqueuse est compose´e d’eau (calcule´e pre´ce´demment), des
ions inorganiques ainsi que de certaines mole´cules organiques secondaires capables de se
dissoudre dans la phase aqueuse (acides). La dissociation et la dissolution des espe`ces
dans cette phase se fait selon la loi de Henry et des constantes propres a` chaque espe`ce
qui sont associe´es. Le sche´ma MPMPO reposant sur le meˆme sche´ma re´actionnel chimique
que ReLACS2, il distingue e´galement les SOA selon les meˆmes dix classes suivant leur
caracte´ristiques.
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SOA Groupe 1 Une fois dissociable
AP1 type 2-nitrooxymethyl-6-methyl-phenol
AP6 type 4-nitrooxymethyl-benzoic acid
UR31 type 2-(dimethyl-propenoic acid)-benzoic acid
SOA Groupe 2 Une fois dissociable
UR2 type 3-hydroxy-4-methyl-benzoic acid
UR14 type 2-nitro-4-methyl-benzoic acid
ADAC type lumped aromatic diacids (terephthalic acid)
RP14 type 2-(dimethyl-propenal)-benzaldehyde
RP19 type 4-hydroxy-3, 5-dimethyl-2, 4-hexadiendial
RPR7 type 4-formyl-benzoic acid
SOA Groupe 3 Une fois dissociable
AP10 type 1-methyl-2-nitrooxymethyl-naphthalene
UR11 type 1, 2-dimethyl-3-hydroxy-naphthalene
UR15 type 1, 2-dimethyl-3-nitro-naphthalene
SOA Groupe 4 Non dissociable
AP11 type 8-hexadecylnitrate
AP12 type 8-hydroxy-11-hexadecylnitrate
UR20 type 11-hydroxy-8-hexadecanone
UR34 type 8-hexadecanone
SOA Groupe 5 Non dissociable
UR5 type 1-methyl-3-hydroxy-4-isopropyl-1, 2-cyclohexane epoxide
UR6 type 2-hydroxy-3-isopropyl-6-methyl-cyclohexanone
AP7 type 1-methyl-1-nitrato-2, 3-dihydroxy-4-isopropyl-cyclohexane
AP8 type 1-methyl-4-nitrato-4-isopropyl-5-hydroxy-cyclohexene
SOA Groupe 6 Deux fois dissociable
UR21 type keto-propanoic acid
UR28 type oxalic acid
SOA Groupe 7 Deux fois dissociable
UR26 type 4, 5-dimethyl-6-keto-2, 4-heptadienoic acid
UR29 type 4-hydroxy-3, 5-dimethyl-2, 4-hexadiendioic acid
UR30 type 2-methyl-5-carboxy-2, 4-hexadiendioic acid
RP13 type 2-carboxyl-5-methyl-2, 4-hexadiendial
RP17 type 4-hydroxy-3, 5-dimethyl-2, 4-hexadienalic acid
RP18 type 2-methyl-5-formyl-2, 4-hexadiendioic acid
SOA Groupe 8 Non dissociable
RPR9 type 4-hydroxy-3, 5-dimethyl-2, 4-hexadiendial
RP12 typ : 2-methyl-5-formyl-2, 4-hexadiendia
Tab. 3.5: Descriptions des 10 classes de SOA conside´re´es, avec la proprie´te´ de dissociation associe´e,
les compose´s gazeux parents et pour chaque compose´ l’e´spe`ce chimique repre´sentative.(Griffin
et al., 2002)
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SOA Groupe 9 Une fois dissociable
UR3 type 2-hydroxy-3-isopropyl-6-oxo-heptanoic acid
UR23 type 3-isopropyl-4-hydroxy-2-butenoic acid
UR8 type 3-isopropyl-6-keto-3-heptenoic acid
SOA Groupe 10 Non dissociable
UR7 type 3, 7-dimethyl-6-keto-3-octenal
UR17 type 2-hydroxy-3-isopropyl-hexadial
Tab. 3.6: Descriptions des 10 classes de SOA conside´re´es, avec la proprie´te´ de dissociation associe´e, les
compose´s gazeux parents et pour chaque compose´ l’espe`ce chimique repre´sentative (suite).
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4.1 Contexte scientifique et objectifs
Il existe de nombreuses incertitudes quant aux forc¸ages radiatifs des ae´rosols urbains, no-
tamment duˆ au fait que la nature physico-chimique des particules urbaines pre´sente de fortes
variabilite´s tant temporelles que spatiales. Leurs proprie´te´s optiques de´coulant essentiellement
de leur caracte´risation physique (taille) et chimique (composition), les particules peuvent ainsi
avoir des impacts oppose´s conduisant soit a` un refroidissement, soit a` un re´chauffement de la
couche atmosphe´rique.
Pour estimer et quantifier les effets radiatifs des ae´rosols de l’e´chelle globale a` l’e´chelle locale,
la mode´lisation constitue une fois de plus l’outil le mieux adapte´. Cependant, les versions ac-
tuelles de la plupart des mode`les atmosphe´riques 3D a` fine e´chelle ne calculent pas explicitement
en ligne les proprie´te´s optiques des particules. Malgre´ une re´solution pre´cise de l’e´volution des
particules d’ae´rosol, leurs proprie´te´s optiques sont ge´ne´ralement de´duites d’une climatologie
ou d’une parame´trisation simple fonction seulement de la concentration (Kinne, 2006; Solmon
et al., 2008). Or dans des cas d’e´tude pre´sentant des particules atmosphe´riques avec une forte
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variabilite´ spatiale et temporelle, comme par exemple les ae´rosols urbains dont la taille et la
composition chimique e´voluent rapidement, ces me´thodes ne permettent pas de quantifier et
d’identifier les impacts radiatifs des particules de fac¸on pre´cise.
Dans les e´tudes a` fines e´chelles portant sur les ae´rosols, l’e´volution du vieillissement des parti-
cules doit eˆtre calcule´e a` chaque pas de temps. Cependant, bien que la the´orie qui de´termine
les proprie´te´s optiques des particules sphe´riques homoge´nes soit aujourd’hui relativement bien
connue (Mie, 1908), le couˆt en temps de calcul de la re´solution des e´quations qui permettent de
de´terminer ces proprie´te´s est tel qu’il est impossible de les re´soudre en ligne en chaque point de
grille du mode`le et a` chaque pas de temps.
Ce chapitre expose le de´veloppement et la validation d’un module de calcul en ligne des proprie´te´s
optiques des ae´rosols en fonction de leur taille et de leur composition chimique. Ce module repose
sur la construction de tables (look-up tables) de´pendant a` la fois des parame`tres descriptifs de la
granulome´trie des particules (rayon me´dian et e´cart-type de la loi lognormale de chaque mode),
et de la composition chimique des particules. De ces parame`tres est ensuite de´duit un indice de
re´fraction e´quivalent, ne´cessaire au calcul des proprie´te´s optiques des particules atmosphe´riques
Cette partie est expose´e sous la forme d’un article publie´ dans la revue Geoscientist Model
Development (Geosci. Model Dev., 3, 553-564, doi :10.5194/gmd-3-553-2010).
4.2 Description du module de calcul des proprie´te´s optiques des
ae´rosols : Premier article
Re´sume´
Obtenir une description correcte des proprie´te´s optiques des ae´rosols en fonction d’un ae´rosol
complexe et e´voluant physiquement et chimiquement est a` l’heure actuelle extreˆmement couˆteux
en temps de calcul. Le but de cette e´tude est de proposer un nouveau module nume´rique pour
calculer les proprie´te´s optiques des ae´rosols complexes a` faible couˆt afin de pouvoir eˆtre mis en
oeuvre dans les mode`les atmosphe´riques. Cette me´thode vise a` calculer en ligne les proprie´te´s
optiques en fonction d’un indice de re´fraction complexe de´duit de la composition chimique de
l’ae´rosol et des parame`tres de´finissant la distribution en taille des particules.
La construction de look-up tables a` partir des parties re´elle et imaginaire de l’indice de re´fraction,
ainsi que des parame`tres de´crivant la distribution en taille des particules, sera e´galement expli-
cite´e. Cette approche est ensuite valide´e par des observations acquises durant la campagne
EUCAARI (EUropean integrated project on aerosol Cloud Climate AiR quality Interactions)
sur le site de Cabauw (Pays-Bas) durant le mois de mai 2008. Le temps de calcul ne´cessaire au
fonctionnement du module sera e´galement estime´.
Ces comparaisons montrent que le module arrive a` reproduire les comportements absorbants
et diffusants des ae´rosols durant la plupart des quinze jours d’observation, et ce avec un tre`s
faible temps de calcul.
Geosci. Model Dev., 3, 553–564, 2010
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© Author(s) 2010. CC Attribution 3.0 License.
Geoscientific
Model Development
Development of an online radiative module for the computation of
aerosol optical properties in 3-D atmospheric models: validation
during the EUCAARI campaign
B. Aouizerats1, O. Thouron1, P. Tulet1,2, M. Mallet3, L. Gomes1, and J. S. Henzing4
1CNRM/GAME, Meteo-France/CNRS-INSU, URA1357, 42 av G. Coriolis, 31057 Toulouse, France
2LACy, Universite´ de La Re´union, 15 av Rene´ Cassin, 97715 Saint-Denis, France
3LA, Universite´ de Toulouse, 14 av Ed Belin, 31400 Toulouse, France
4Netherlands Organisation for Applied Scientific Research, TNO, 80015 Utrecht, The Netherlands
Received: 30 April 2010 – Published in Geosci. Model Dev. Discuss.: 1 June 2010
Revised: 7 October 2010 – Accepted: 8 October 2010 – Published: 25 October 2010
Abstract. Obtaining a good description of aerosol optical
properties for a physically and chemically complex evolving
aerosol is computationally very expensive at present. The
goal of this work is to propose a new numerical module com-
puting the optical properties for complex aerosol particles at
low numerical cost so that it can be implemented in atmo-
spheric models. This method aims to compute the optical
properties online as a function of a given complex refractive
index deduced from the aerosol chemical composition and
the size parameters corresponding to the particles.
The construction of look-up tables from the imaginary and
the real part of the complex refractive index and size param-
eters will also be explained. This approach is validated for
observations acquired during the EUCAARI (European in-
tegrated project on aerosol cloud climate air quality interac-
tions) campaign on the Cabauw tower during May 2008 and
its computing cost is also estimated.
These comparisons show that the module manages to re-
produce the scattering and absorbing behaviour of the aerosol
during most of the fifteen-day period of observation with a
very cheap computationally cost.
1 Introduction
While the greenhouse effect on global warming is quite well
understood and leads to a quantification of global tempera-
ture increases, the effects of aerosol particles on the radia-
tive budget of the atmosphere are still modelled only roughly
Correspondence to: B. Aouizerats
(benjamin.aouizerats@cnrm.meteo.fr)
(Forster et al., 2007). The direct, indirect and semi-direct ef-
fects of aerosols may have opposite impacts on the Earth’s ra-
diative budget, as noted in the third and fourth reports by the
Intergovernmental Panel on Climate Change (IPCC, 2007),
and there are still large uncertainties of radiative forcing by
anthropogenic aerosols.
Modelling the aerosol particles’ size distribution, chem-
ical composition, optical properties, and impacts on radia-
tive forcing is therefore a major objective in the understand-
ing and quantification of the effects of aerosols on the atmo-
sphere radiative budget. Atmospheric research models such
as meteorological forecasting models and regional-global cli-
mate models, generally use climatology or parametrization
of the aerosol optical properties in order to quantify their im-
pacts on radiations (Kinne et al., 2006; Solmon et al., 2008).
Studying aerosols with meso- to fine-scale models may
imply high variability of the physical and chemical pro-
perties, such as the description of size distributions and
chemical compositions of urban polluted aerosols (Costabile
et al., 2009; Raut and Chazette, 2008). In such cases, the
temporal and spatial variability of aerosol size and chemical
description is so high that online coupling with a radiative
module is the only way to obtain a good quantification of the
aerosol optical properties, radiative direct forcing and feed-
back. The current methods used to quantify the optical pro-
perties are not accurate enough to take the high variability of
aerosol composition and size distribution into account.
At those resolutions, it is imperative to consider the age-
ing of the aerosol and then, the evolution of the size dis-
tribution and the chemical composition of the aerosol par-
ticles. For example, the absorptivity of primary absorbing
carbonaceous particles is due to the coating of carbonaceous
aerosols by secondary hydrophilic particles (Jacobson, 2000;
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Mikhailov et al., 2006). In parallel, the increase of the par-
ticle size also impacts the scattering and absorbing power
of the aerosol (Seinfeld and Pandis, 1997). In that sense,
it is necessary to have a good description of both chemi-
cal and physical aspects. Modelling the chemical evolution
of aerosols and computing the aerosol optical properties as
prognostic variables is numerically very expensive. Because
of this high cost, which results from an iterative computa-
tion of particle optical properties, the computation of aerosol
optical properties as a function of its size distribution and
chemical composition is never performed within meso-scale
atmospheric models nor within weather models. In several
models, the impacts of aerosols on radiation is paramete-
rized either by climatology tables or as a function of the main
compounds concentration deduced from the literature (Kinne
et al., 2006). In Grini et al. (2006), the effect of dust parti-
cles on radiation is studied with an evolving aerosol size dis-
tributions, but the aerosol is supposed to be only one kind
of chemical composition. We propose a more complex ap-
proach, with a number of aerosol compounds taken into ac-
count higher than in usual methods (Lesins et al., 2002).
In this context, the goal of the present work is to set up
a computationally cheap module depending on a complex
physical and chemical aerosol description to compute the op-
tical properties at six short wavelengths.
The EUCAARI (European integrated project on aerosol
cloud climate air quality interactions) field experiment (Kul-
mala et al., 2009) which took place during May 2008 near
Cabauw (Netherlands) provided us with a complete data set
of aerosol measurements for the validation of the work. The
Cabauw tower was fully equipped with a set of instruments
measuring various aerosol properties. The location of the
Cabauw site between the North Sea and the industrialized
area of Rotterdam allowed different aerosol types, from pol-
luted to maritime air masses, to be observed.
The first section will describe the bases used to compute
the aerosol optical properties, and highlight the sensitivity of
those parameters as a function of both physical and chemical
aerosol description. Then the building of look-up tables in
order to save time during the computation will be explained,
and the resulting optical properties will be evaluated in re-
gard of Mie computations. Finally, the comparisons between
observations acquired during the EUCAARI campaign at the
Cabauw tower and computations from the module will be
presented.
2 Computation of optical parameters
In order to compute the aerosol optical properties, we applied
the Mie theory (Mie, 1908) assuming that the aerosol was
made up of spherical particles. Relative to other theories that
exist to compute the optical properties of a particle, the Mie
theory remains the method that is the most commonly used at
present. For a given complex refractive index k=kr+i·ki and
a given effective radius r at a wavelength λ, the Mie theory
computes the extinction, absorption and scattering, efficiency
of the particle which are noted Qext,abs,sca(r,λ), respectively,
and the phase function P(θ,r,λ). The asymmetry parameter
g′ can be defined from the phase function as:
g′(r,λ)= 1
2
∫ pi
0
P(θ,r,λ)cos(θ)sin(θ)dθ
Because of the high cost of the explicit fluxes computa-
tion, the radiative models commonly use the following three
optical parameters: the extinction coefficient or b, the single
scattering albedo (ratio of scattering to extinction) or SSA,
and the asymmetry parameter for the aerosol population, g,
by integrating g′ over the radius. Considering the aerosol size
distribution n(r), the optical parameters can be computed for
a given radius r as:
b(λ)=
∫ +∞
0
Qext(r,λ)pir
2n(r)dr
SSA(λ)=
∫ +∞
0 Qsca(r,λ)pir
2n(r)dr∫ +∞
0 Qext(r,λ)pir
2n(r)dr
g(λ)=
∫ +∞
0 r
2n(r)Qsca(r,λ)g′(r,λ)dr∫ +∞
0 r
2n(r)Qsca(r,λ)dr
One of the first steps to apply the Mie theory to an aerosol
particle with a complex chemical composition, is to define a
refractive index for the whole aerosol.
It is important to consider an evolving refractive index for
the aerosol. Indeed, the main objective of this study is to per-
form an online computation of the aerosol optical properties
considering an aerosol evolving through its size distribution
and its chemical composition. The purpose of this study is
to set up a module for a large set of aerosol compositions.
As discussed in Chylek et al. (2000), the Maxwell-Garnett
mixing rule suits the best for situations with many insoluble
particles suspended in solution. Yet, the small scale stud-
ies about aerosol particles and with a high spatial variability
usually take place in urban areas, which precisely show those
conditions.
In order to define a refractive index corresponding to an
aerosol particle composed of different chemical components,
the Maxwell-Garnett equation (Maxwell-Garnett, 1904) as
defined in Tombette et al. (2008) allows us to link the chem-
ical composition of the aerosol to a refractive index and then
to take the particle size distribution into account.
2.1 The Maxwell-Garnet equation
This approach considers the aerosol as being made up of an
inclusion and an extrusion.
The inclusion is composed of the primary and solid parts
of the aerosol, whereas the extrusion is composed of the sec-
ondary and liquid parts of the aerosol. Then the effective
refraction index is: kaer=2
with = 2 1+22+2f (1−2)
1+22−f (1−2) where
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Table 1. Refractive indices used for the main aerosol species at six wavelengths from Krekov (1993) and from Tulet et al. (2008) for dust.
Specie/ 217.5 nm 345 nm 550 nm 925 nm 2.285 µm 3.19 µm
Wavelength
BC 1.80−0.74i 1.80−0.74i 1.83−0.74i 1.88−0.69i 1.97−0.68i 2.10−0.72i
OCp 1.45−0.001i 1.45−0.001i 1.45−0.001i 1.46−0.001i 1.49−0.001i 1.42−0.0126i
Du 1.448−0.00292i 1.448−0.00292i 1.478−0.01897i 1.4402−0.00116i 1.41163−0.00106i 1.41163−0.00106i
H2O 1.36−3.60E−8i 1.34−3.00E−9i 1.33−1.80E−8i 1.33−5.75E−7i 1.31−1.28E−4i 1.42−2.54E−1i
NO−3 1.53−5.00E−3i 1.53−5.00E−3i 1.53−6.00E−3i 1.52−1.30E−2i 1.51−1.30E−2i 1.35−1.00E−2i
NH+4 1.52−5.00E−4i 1.52−5.00E−4i 1.52−5.00E−4i 1.52−5.00E−4i 1.51−5.00E−4i 1.35−1.40E−2i
SO2−4 1.52−5.00E−4i 1.52−5.00E−4i 1.52−5.00E−4i 1.52−5.00E−4i 1.51−5.00E−4i 1.35−1.40E−2i
SOA 1.45−0.001i 1.45−0.001i 1.45−0.001i 1.46−0.001i 1.49−0.001i 1.42−0.0126i
– i are the complex effective dielectric (square root of the
refractive index) constants in which subscripts 1 and 2
stand for the inclusion and the extrusion.
– f is the volumic fraction of inclusion.
In the computation it is assumed that aerosol particles
are only composed of primary Organic Carbon (OCp),
Black Carbon (BC), dust, nitrates (NO−3 ), sulphates (SO2−4 ),
ammonium (NH+4 ), water (H2O) and Secondary Organic
Aerosols (SOA).
The inclusion or core of the aerosol is then composed of
the OCp, the BC and the dust whereas the extrusion or shell
is composed of NO−3 , SO
2−
4 , NH
+
4 , H2O and SOA.
The refractive index for each component considered is as
defined by Krekov (1993) and Tulet et al. (2008) and shown
in Table 1.
2.2 Sensitivity of optical parameters
Here, we conducted various sensitivity tests based on varia-
tions of the aerosol size distribution (Sect. 2.3.1) and chemi-
cal composition (Sect. 2.3.2). Although these results are well
known by the radiation community, the goal of this section is
to highlight the non-linearity of the aerosol optical properties
evolution and the necessity of the proposed parametrization.
In order to show the importance of considering a consistent
size distribution and chemical composition for the aerosol,
Mie computations were performed with different refractive
indices and different size distributions.
2.2.1 Sensitivity to size distribution
The size distributions were represented by a lognormal func-
tion and described by a median radius and a geometric stan-
dard deviation. The effective radius, representing the pre-
dominant radius with respect to radiation, is expressed as
reff=r3v/r2s with rv, rs standing respectively for the volume
mean radius and surface mean radius depending on the geo-
metric standard deviation.
Fig. 1. Mass extinction efficiency as a function of the median radius
in solid lines and in function of the effective radius in dashed lines
for three geometric standard deviation at the wavelength of 550 nm
and a complex refractive index of 1.55–0.1i.
Figure 1 shows that for a given refractive index of 1.55–
0.1i, the increase of the median radius and the geometric
standard deviation has a direct impact on the mass extinction
efficiency distribution. For the three geometric standard de-
viations considered: 1.55, 1.75 and 1.95, the evolution of the
mass extinction efficiency is non-linear with respect to both
the median radius and the effective radius, and can show a
difference of 40%. The maximum value for each geometric
standard deviation considered stands for a different median
radius and can reach 3.6 m2 g−1 for a geometric standard de-
viation of 1.55 whereas it reaches only 2.5 m2 g−1 for a geo-
metric standard deviation of 1.95.
Because aerosol size distributions are usually expressed
according to the median radius and also because the non-
linearity of the parameters stand as a function of both effec-
tive and median radius, the results will be shown as a function
of the median radius in the rest of the study, for ease of un-
derstanding. Figure 2 shows the extinction efficiency Qext,
drawn in black and the three size distributions corresponding
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Fig. 2. Extinction efficiency as a function or radius overlaid on the
three size distributions corresponding to the same geometric stan-
dard deviations as in Fig. 1 and the same median radius of 0.045 µm
and a refractive index of 1.55–0.1i.
Fig. 3. Single scattering albedo at the 550 nm wavelength versus
percentage of primary aerosol for 3 different core compositions with
a median radius of 0.15 µm and a geometric standard deviation of
1.65.
to the same median radius of 0.045 µm and the three geo-
metric standard deviation are overlaid in red blue and green.
The mass extinction efficiency results from the integration
of the extinction efficiency multiplied by the size distribution
(and a factor of pir2). Figure 2 shows that the non-linearity of
the extinction efficiency versus the median or effective radius
mainly comes from the high fluctuations of the extinction ef-
ficiency up to 2 µm.
2.2.2 Sensitivity to chemical composition
The influence of the chemical composition of the aerosol is
shown in Fig. 3. The aerosol is considered to have a fixed me-
dian radius of 0.15 µm, a fixed geometric standard deviation
of 1.6, and a fixed total mass concentration of 10 µg m−3.
We calculated the aerosol SSA for different refractive in-
dices by using the Maxwell-Garnett equation (see Sect. 2.2),
considering an aerosol composed of 20 to 80% of core (pri-
mary aerosol), and 80 to 20% of a shell of secondary species
composed with the following mass ratio: 0.75 NH+4 , 1 H2O,
1.35 SO2−4 , 0.9 NO
−
3 and 1 SOA to ensure the electroneutral-
ity of the secondary solution.
The resulting SSA is computed for 3 different core com-
positions depending of the BC/OCp ration, and for a core
proportion varying from 20 to 80% of the total aerosol mass
in steps of 5%. For example, an aerosol composed of 20%
primary species with BC=0.25 OCp inside the core, gives
a SSA computed at 550 nm of 0.87 whereas for an aerosol
composed of 80% primary species with the same OCp/BC
ratio, the SSA value at the same wavelength is 0.64.
It is noteworthy that, for the same primary mass, the core
composition is also very important for the computation of
the SSA. For a primary mass of 50%, and for as much
BC as OCp, the SSA computed reaches 0.62 whereas, with
BC=1/4 OCp the SSA value is 0.77.
This is consistent with our expectations because a low SSA
means that the extinction efficiency is mainly caused by ab-
sorption, and the SSA has lower values when the black car-
bon concentration, which is a primary and highly absorbing
component, increases.
The same phenomenon is observed at the six wavelengths
considered but is not shown here.
3 Methodology for the building of the look-up tables
An analytical solution was used, employing a look-up table
of aerosol optical properties and a mathematical analytical
function approximating the Mie computation.
In order to minimize the number of stored terms, the con-
struction of the look-up tables was adjusted in two different
ways described thereafter.
3.1 Description of the polynomial interpolation method
The first way to minimize the number of stored terms was
by approximating the optical parameters with a double 5th
degree polynomial interpolation according to the median ra-
dius. Considering the median radius as a stored input param-
eter would be consistent for no more than a hundred cases as
pointed out by Grini et al. (2006). To avoid this constraint,
the computation and storage of the fifth degree polynomial
coefficients that best fitted the optical parameters evolving
according to the median radius was taken. In this way, the
input terms of the look-up tables are the complex refractive
index and the geometric standard deviation. However, in sev-
eral cases as shown in Fig. 4, the shape of the Mie resulting
parameter evolution was poorly reproduced by the best fit-
ted mono polynomial interpolation. The mean relative errors
were around 200% and showed a difference of 1.5 m2 g−1
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Fig. 4. Mass extinction efficiency (left) at 550 nm for given values
of σ and kr, ki as a function of the radius for the Mie computa-
tion versus the mono polynomial interpolation and the relative error
(right).
at the maximum of mass extinction efficiency. For this rea-
son the interpolation of the curve was divided into two dif-
ferent curves defined by the evolution from the first radius
considered to radius corresponding to the maximum of the
curve rcut, and from rcut to the last radius considered. Then
as shown on Fig. 5, for each case considered, the two fifth de-
gree polynomial coefficient and the rcut were stored. The to-
tal number of stored terms was 13, which is around an eighth
of the 100 stored for a discrete radius computation.
To summarize, the polynomial coefficients stored corre-
sponding to the polynomial P(r) follow the equation:
P(r)={
a10+a11r+a12r2+a13r3+a14r4+a15r5 if r < rcut
a20+a21r+a22r2+a23r3+a24r4+a25r5 if r > rcut
where rcut is defined as the median radius corresponding to
the maximum value of the optical parameter, and the 12 ai,j ,
with i = 1,2, j = 0 to 5 are stored in the look-up table. The
coefficients ai,j were computed by a least square approach
for the fitting of the two parts of the curve.
3.2 Range of parameters chosen
The input terms of the look-up tables are then the imaginary
and real part of the complex refractive index of the aerosol,
and the geometric standard deviation of the size distribu-
tion. The second way to minimize the stored terms was by
choosing of input terms in the look-up tables so as to obtain
pseudo linearity between adjacent pairs of resulting optical
properties.
Tests were performed to select a minimum amount of
stored terms (not shown here), and six ki , eight kr and eight
σ were chosen because of the pseudo linearity between pairs
Fig. 5. Mass extinction efficiency (left) at 550 nm for given values
of σ and kr, ki as a function of the radius for the Mie computa-
tion versus the dual polynomial interpolation and the relative error
(right).
Table 2. Input stored terms into the look-up tables for the polyno-
mial interpolation.
kr ki σ λ
1.45 −0.001 1.05 217.5 nm
1.50 −0.006 1.25 345 nm
1.55 −0.008 1.45 550 nm
1.60 −0.02 1.65 925 nm
1.65 −0.1 1.85 2.285 µm
1.70 −0.4 2.05 3.19 µm
1.75 × 2.25 ×
1.80 × 2.45 ×
of terms. This selection method allowed us to interpolate be-
tween the results of each optical property corresponding to
the two stored values. The stored terms of the input parame-
ters as well as the 6 wavelengths are reproduced in Table 2.
As an example, if the value of the geometric standard devia-
tion is 1.52, the corresponding aerosol optical properties are
the weighted interpolations between the optical properties
corresponding to the stored geometric standard deviations of
1.45 and 1.65.
As in most cases, if we position ourselves between two
stored ki , kr and σ we compute the eight polynomials corre-
sponding for the eight different combinations and we inter-
polate with the appropriate weight for obtaining the weighted
optical properties. Although the computation is performed at
6 wavelengths which may be considered as input parameters,
there is no possible interpolation between the wavelengths as
performed for the other input parameters.
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3.3 Evaluation of the method in regard of direct Mie
computations
In order to evaluate the dual polynomial interpolation
method, a comparison between the resulting and the di-
rect Mie computed aerosol optical properties was performed.
This comparison was done at the 6 previously explicited λ,
for 100 considered values of median radii, and for 20 kr,
20 ki and 18 σ equally spaced in order not to be located at
the stored values, leading to 4 320 000 comparison points for
the 3 optical parameters. Because the computed parameters
stands for values of kr, ki and σ which require an interpola-
tion by the module (they do not match to the stored values),
this comparison allows to evaluate the module in regard of
both polynomial interpolation method and choice of input
stored terms.
Figure 6 shows the result of the comparison for the three
optical properties between the dual polynomial interpolation
module and the direct Mie application. On the top (respec-
tively middle and bottom) is represented the mass extinc-
tion efficiency, single scattering albedo and asymmetry pa-
rameter, computed by the dual polynomial interpolation as
a function of the same parameter computed from the direct
Mie application. Due to the very high number of scatter
plots (4 320 000 for each optical parameter), the compari-
son is shown as a 2-D density function computed over 100
equally splitted bins. For each bin, the 2-D density function
is computed as a function of the number of sampling included
in the bin. The first coloured contour (dark blue) stands for
99% of the optical parameters computed by the dual polyno-
mial interpolation included within the area. The 1-D density
function of the Mie computed optical parameters are repre-
sented by the continuous red lines and shows to which optical
parameter values do the most cases stand for. The 1-D den-
sity function is computed as a function of the total number of
sampling.
First, Fig. 6 shows that for the three optical parame-
ter computations, the dual polynomial interpolation method
manages to reproduce the values computed by the direct Mie
application. Indeed, almost all of the parameters computed
by the module follow the linear curve x=y represented by
a continuous black line. The correlation coefficients value
standing for the three optical parameters are respectively
0.9992, 0.9946 and 0.9994. The most large differences stand
for extreme cases with very low median radius or very high
geometric standard deviation. As an example, the highest
values of mass extinction efficiencies which can reach more
than 15 g m−2 stand for very unusual combinations of param-
eters such as a geometric standard deviation below 1.4, a real
part of the refractive index of 1.80. These extreme cases all
occur on the first wavelength. We can also notice that for
the single scattering albedo, the highest dispersion stand for
very low values, meaning that the extinction is mainly ab-
sorbing. Moreover, the most computed cases, represented by
the continuous red line, occur where the density function is
Fig. 6. Comparison of the optical properties (mass extinction ef-
ficiency, single scattering albedo and asymmetry parameter) com-
puted by the dual interpolation method (y-axis) and the direct Mie
application (x-axis) represented by the 2-D density function in
color. Overlaid is the 1-D density function (right scale, continu-
ous red line) of the Mie computed parameters, and the continuous
black line represents x=y regression.
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the highest, and at this points there is a good linearity be-
tween the two methods.
4 Validation during the EUCAARI campaign
For the validation of the module, a full set of measured data
for the inputs and of the outputs was required. Concerning
inputs, a description of the aerosol size distribution giving
the median radius and the geometric standard deviation for
each mode, associated with the aerosol chemistry giving the
aerosol composition was needed. Concerning outputs, the
measurements of the aerosol optical properties was also nec-
essary.
During the EUCAARI field experiment, a complete set of
instruments were available at the Cabauw tower. Between 15
and 29 May 2008, all the selected instruments requested to
test this module were operational.
4.1 Description of observations
4.1.1 Period and instruments
The data were processed to give one average value over
30 min for each parameter during the 15 days.
– The aerosol size distribution was deduced after merg-
ing the size spectral observations from a SMPS (model
TSI 3034) and an APS (model TSI 3321): the SMPS
measures the aerosol size distribution between 10 and
500 nm, and the APS between 500 nm and 20 µm.
All the measurements were made in dry conditions
(RH<50%).
Then, a lognormal fit that best approached the observed
distribution was found. At each time step, a least
square approach gave the median radius, the geomet-
ric standard deviation and the mass concentration for
each aerosol mode observed by both instruments. To
link the number of aerosol directly measured to the mass
of aerosol, the assumption of spherical particles with a
density of 2.5 g cm−3 was done.
– The chemical composition of the aerosol was deduced
from the observations of an aerosol mass spectrome-
ter (AMS, cTOF type) and a multi angle absorption
photometer (MAAP model 5012). The AMS gave us
the mass concentration of particulate organic matter
(POM), NO−3 , NH+4 , SO2−4 at each time step and the
black carbon (BC) concentration was deduced form the
MAAP measurements. The water concentration was de-
duced from the thermodynamical equilibrium EQSAM
(Metzger et al., 2002) on dry conditions.
– The scattering coefficient at 550 nm was measured by
a nephelometer (model TSI 3563). A truncation cor-
rection is performed on the nephelometer data accord-
ing to Mallet et al. (2009). The absorption coefficient
was measured by the MAAP at 670 nm and deduced at
550 nm by using the absorption Angstro¨m coefficient
measured with an aethalometer. All these measure-
ments were also made in dry conditions.
A summary of the instruments and the associated aerosol
properties is presented in Table 3.
4.1.2 Methodology and assumptions
Figure 7 shows as a diagram the methodology used for
the validation of the radiative module. Some assumptions
were made from the observations. The choice was to split
the POM between primary organic carbon and secondary
organic carbon with a 60–40% distribution according
to Dentener et al. (2006). A second assumption was to
split the aerosol compounds equally between modes.
The SMPS+APS observations are fitted to describe the
aerosol mass size distribution along three lognormal modes:
Mi,σi,ri with i for the mode index. This fit is performed
according to two assumptions allowing to compute the mass
concentration from the observed number concentration:
the aerosol is supposed to be spherical and has a constant
density ρ. From this fit is also deduced the total aerosol
mass concentration Msd and the aerosol mass concentration
integrated from 0.01 to 0.5 µm (Msd,500). The particle
organic matter, ammonium, nitrate, sulfate, and black carbon
mass concentration are deduced from the AMS+MAAP
observations (respectively MPOM, MNH4 , MSO4 , MNO3 ,
MBC). It was noticed that the AMS had a cut-off diameter of
500 nm. The total aerosol mass concentration for aerosols
with a diameter inferior to 500 nm and as observed by the
AMS+MAAP is also computed (Mch,500). Then, for each of
the three considered mode, the mass concentration of each
aerosol compounds is computed and weighted by the total
mass concentration observed by the SMPS+APS (MPOM,i,
MNH4,i , MSO4,i , MNO3,i , MBC,i). The inputs for the radiative
module are then for each mode: MPOM,i, MNH4,i , MSO4,i ,
MNO3,i , MBC,i , ri , σi . The outputs are then for each of
the i-th mode: the extinction coefficient bext,i , the single
scattering albedo SSAi , and the asymmetry parameter gi .
The aerosol optical properties are then computed for the total
aerosol population: the mass extinction efficiency MEEmod
and the single scattering albedo SSAmod. These parameter
are evaluated regarding the observations. The absorption
coefficient is measured by the MAAP at the wavelength of
670 nm (babs,obs,670). The value of the absorption coefficient
at the wavelength of 550 nm (babs,obs,550) is deduced from
the multiplication by the absorption Angstro¨m coefficient
(AAEobs) measured by an aethalometer. Finally, the scat-
tering coefficient is measured by the nephelometer at the
wavelength of 550 nm (bsca,obs,550). The mass extinction
efficiency and the single scattering albedo are then computed
(MEEobs, SSAobs) and compared to the module’s outputs.
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Fig. 7. Diagram representation of the methodology used for the validation. ρ is the density considered for the aerosol particle. i is the index
of the aerosol lognormal mode. Mi is the aerosol mass concentration value for the i-th mode obtained from the lognormal fit adjusted on
the SMPS+APS size distribution observations. Msd is the total mass concentration deduced from the fit of the SMPS+APS size distribution
observations. Msd,500 is the mass concentration calculated from the fit of the SMPS+APS size distribution observations integrated up to
500 nm. MPOM, MNH4 , MSO4 , MNO3 , is the particle organic matter, ammonium, sulfate, nitrate mass concentration respectively measured
by the AMS. MBC is the black carbon mass concentration deduced from the MAAP. Mch,500 is the mass concentration deduced from the
AMS+MAAP observations up to 500 nm. babs,obs,670 is the absorption coefficient measured by the MAAP at the wavelength of 670 nm.
AAEabs,obs is the absorption Angstro¨m coefficient measured by the aethalometer. MEE is th Mass extinction efficiency.
Table 3. Summary of aerosol measurements on Cabauw tower during the EUCAARI campaign.
Size distribution chemistry optical properties
SMPS Di , σi Mi × ×
APS Di , σi Mi × ×
AMS × MPOM, MNO−3 , MSO2−4 , MNH+4 , ×
MAAP × MBC babs
Aethalolometer × × AAE
Nephelometer × × bscat
4.1.3 First results from instruments
The 15-day period of the study showed different aerosol con-
centration level due to different regimes. As presented in
Fig. 8, the aerosol composition gives us several items of in-
formation: from 15 to 17 May, the aerosol shows a continen-
tal composition; from 17 to 21 May, the low level of aerosols
is characteristic of a scavenging period with a clean air mass
and fresh aerosols; from 21 to 29 May, the aerosol comes
again from a continental air flux and the secondary fraction
of the aerosol, in particular the inorganic species, also grows
in proportion. The total measured mass concentration is also
represented in Fig. 8 as a black line. Also one can note that
the ratio of primary aerosol to secondary aerosol remains
quite stable during the fourteen days of measurements.
Figure 9 shows the evolution of the aerosol size distribu-
tion during the fourteen days of measurement. This figure is
the result of the fit applied to the SMPS+APS data and used
as inputs in the module.
The Fig. 9 shows the evolution of all the size distribution
parameters versus time. The maximum of mass also evolves
consequently as already shown in Fig. 8. Finally, the combi-
nation of data measuring size description and chemical com-
position gives a good representation of the period.
It is also noticeable that the absorption Angstro¨m expo-
nents observed by the aethalometer show values between
1.21 and 1.27 with a mean of 1.24. These values show a
relatively limited dispersion, and according to bibliography
(Russel et al., 2010) are in the same range than continental
and urban aerosols.
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Fig. 8. Evolution of aerosol chemical composition from
AMS+MAAP and mass integrated from the SMPS and APS in
µg m−3 during the fourteen days of measurement.
4.2 Comparison of computed optical properties and
observations
Figure 10 shows the single scattering albedo at 550 nm as cal-
culated form the nephelometer and the MAAP measurements
(continuous red line) and computed by the module (dashed
blue line).
Figure 11 shows the mass extinction efficiency at 550 nm
as calculated from observations (continuous red line) and
computed by the module (dashed blue line). There were no
instruments able to measure the asymmetry parameter during
the EUCAARI campaign. Therefore, there is no comparison
possible with the computed values.
First, the main trend shows that both mass extinction effi-
ciency and single scattering albedo are correctly reproduced
by the module during the 15 days. The correlation coefficient
for the 15-day period and for the mass extinction efficiency
is 0.94, and 0.89 for the single scattering albedo and the as-
sociated biases are 0.32 and 0.0025, respectively.
Concerning the single scattering albedo, the module
mainly manages to reproduce the highest as the lowest val-
ues observed, even with high temporal variability. Single
scattering albedo values observed and modelled in dry condi-
tions fluctuate around 0.8 (with a mean value of 0.815 for the
modelled values and 0.818 for the observed values during
the period studied). However, some isolated measurements
show low values of single scattering albedo below 0.7. Al-
though such very low values could be unusual, recent studies
(Marley et al., 2009; Gomes et al., 2008; Babu et al., 2002;
Singh et al., 2005; Ganguly et al., 2006) show single scat-
tering albedo observations showing chronic very low values
below 0.6 indicating an higher concentration of absorbing
aerosols. In addition, it has to be noted that the SSA ob-
served and modelled are both under dry conditions, leading
to lower SSA values compared to wet conditions.
Fig. 9. Evolution of aerosol size distribution fits obtained from
SMPS+APS during the fourteen days of measurement.
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Fig. 10. Evolution of the dry single scattering albedo at 550 nm
measured at Cabauw during EUCAARI by the nephelometer and
the MAAP, and computed by the module.
Concerning the mass extinction efficiency comparison,
again there is a good agreement between the observations and
the computations. However, it is noticeable that from 20 to
24 May, the computations overestimate the mass extinction
efficiency by 10 to 80%. To understand why there is a less
good correlation especially between 20 and 24 May, Fig. 12
shows the evolution of the difference between the observed
and computed mass extinction efficiency (in red) during the
15-day period, and the evolution of the relative error on the
integrated mass up to 500 nm observed by the SMPS+APS
Msd,500 and by the AMS+MAAP Mch,500.
The discrepancy between observed and computed mass
extinction efficiency between 20 and 24 May, may be directly
linked to a major difference of masses calculated from by the
two different experimental systems, the SMPS+APS for the
aerosol size distribution and AMS+MAAP for the aerosol
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Fig. 11. Evolution of the dry mass extinction efficiency in g m−2 at
550 nm measured at Cabauw during EUCAARI and computed by
the module.
Fig. 12. Relative error between the mass concentration measured
by the AMS+MAAP and that deduced from the SMPS+APS for
particles up to 500 nm (blue line) and difference between mass ex-
tinction efficiency observed and computed (red line).
chemical composition. Between 20 and 24 May, the relative
error between both systems on the aerosol integrated mass up
to 500 nm can reach more than 100% and the major differ-
ences between the observed and computed mass extinction
efficiency occur at these same maxima. Thus, the main dif-
ferences observed may probably come from a discrepancy in
the instruments in term of mass measurement, leading to an
inconsistency between the inputs and outputs of the module.
Moreover, the constant density used for the computations of
the module’s inputs certainly leads to the main limitation of
this evaluation.
5 Conclusions
In order to quantify the direct and semi-direct effect of
aerosols, it is necessary to compute the aerosol optical pro-
perties in atmospheric models depending on an evolving and
complex aerosol particle. To study the aerosol particles inter-
action with radiation in highly temporal and spatial variable
locations, such as urban areas, it is necessary to consider a
large number of chemical species.
Nevertheless, the high computing cost of the classi-
cally applied Mie theory generally leads to a climatologi-
cal parametrization of aerosol optical properties in regional-
climate models.
The numerical computation was performed for six wave-
lengths using a vectorial computer (NEC SX8 type), in order
to compare the time cost of this module with the other atmo-
spheric processes (turbulence, advection, chemistry, aerosol
solver, etc.).
The comparison was made between two standard simu-
lations, with and without computation of the aerosol opti-
cal properties. The standard simulation required a cpu time
per point per time-step of 98.0 µs versus the standard simula-
tion with the aerosol optical properties computation has a cpu
time per point per time-step of 99.7 µs. These results show
that the numerical cost of the module was no more than 1.7%
of the standard simulation total cost. As an example, the
chemistry solving cost of these same simulations is 35.6%.
We can then consider that the previously described module
is numerically very cheap relative to other processes and is
consequently affordable for most atmospheric modelling.
This work presents a new, computationally cheap module
dedicated to the online computation of optical properties ac-
cording to the particle chemical composition and size distri-
bution.
To minimize the computing cost, the module is founded on
look-up tables built by a dual fifth degree polynomial inter-
polation of the parameters depending on the median radius
of the aerosol size distribution. The parameters are the geo-
metric standard deviation of the lognormal size distribution
of the aerosol mode considered, and the imaginary and real
part of the complex aerosol refractive index corresponding to
a chemical composition deduced from the Maxwell-Garnett
equation.
The module was then evaluated by using observations ac-
quired during the EUCAARI campaign (May 2008). The nu-
merical cost was also tested.
The comparisons between optical properties modelled by
the module and those acquired at the Cabauw tower during
fifteen days of measurements shows a good correlation. Fur-
thermore, the numerical cost of the module is shown to be
very low, allowing its implementation in atmospheric models
treating aerosol size distribution and chemical composition.
This optical module is already coupled with the ORILAM
aerosol scheme (Tulet et al., 2005, 2006) implemented into
the atmospheric research model Meso-NH (Lafore et al.,
Geosci. Model Dev., 3, 553–564, 2010 www.geosci-model-dev.net/3/553/2010/
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1998). This development will be used in future works to
investigate feedbacks of polluted aerosols on radiation and
urban climate (especially impacts on radiative heating, de-
velopment of the urban boundary layer and the urban breeze).
Such a model could also be used for studying the effect of ur-
ban aerosols on UV radiation and the possible feedbacks on
atmospheric photochemistry (such as the ozone production)
in urban zones.
Supplement related to this article is available online at:
http://www.geosci-model-dev.net/3/553/2010/
gmd-3-553-2010-supplement.zip.
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4.3 Conclusions
Pour e´tudier de fac¸on pre´cise les effets directs et semi-directs des ae´rosols, il est impe´ratif de
calculer les proprie´te´s optiques des ae´rosols. Or ces proprie´te´s de´pendent de fac¸on non line´aire
de la taille et de la composition chimique des particules qui peuvent e´voluer fortement dans le
temps. Aussi, il est ne´cessaire de pouvoir correctement estimer l’e´volution de ces proprie´te´s op-
tiques, notamment dans le cas d’ae´rosols urbains pour lesquels l’e´volution peut eˆtre tre`s rapide
et les caracte´ristiques physiques et chimiques tre`s diffe´rentes a` seulement quelques kilome`tres
de distance. Cependant, la the´orie de Mie (Mie, 1908) classiquement applique´e pour de´terminer
les proprie´te´s optiques ne´cessite un temps de calcul trop couˆteux pour eˆtre applique´ en ligne, et
a conduit la plupart des mode`les atmosphe´riques a` se reposer sur des tables climatologiques.
Le module de´crit dans le pre´sent article a e´te´ e´value´ sur le plan de ses performances nume´riques.
Des tests ont e´te´ porte´s sur le supercalculateur de Me´te´o-France, une machine vectorielle de
type NEC SX8. Les re´sultats de ces tests ont montre´ que pour une simulation standard utilisant
le mode`le Me´so-NH en configuration chimie-ae´rosol, la diffe´rence de temps de calcul lorsque
les proprie´te´s optiques des ae´rosols sont calcule´es en chaque point de grille et a` chaque pas de
temps par le module radiatif, et lorsqu’elles ne le sont pas, e´tait de 1.7 % (pour comparaison, le
solveur de chimie gazeuse utilise 36 % du temps total de calcul pour ces simulations). Ainsi, ce
module valide´ peut eˆtre conside´re´ comme relativement peu couˆteux en comparaison des autres
processus, et son utilisation n’affecte pas significativement la puissance de calcul requise.
L’e´tude contenue dans cet article valide donc l’existence d’un module relativement e´conomique
capable de calculer les proprie´te´s optiques des ae´rosols en fonction de leurs caracte´risations
physico-chimiques. Afin de minimiser le temps de calcul, ce module est base´ sur la construction
de look-up tables, elles-meˆmes construites a` partir d’une double interpolation polynoˆmiale de
degre´ cinq en fonction du rayon me´dian de la distribution en taille des particules. Les parame`tres
d’entre´e de ces tables sont donc l’e´cart-type de la distribution en taille des particules (de type
lognormale), ainsi que les parties re´elle et imaginaire de l’indice de re´fraction de l’ae´rosol, de´duit
de la composition chimique de la particule a` partir de la loi de me´lange de Maxwell-Garnett
(Maxwell-Garnett , 1904). Cette me´thode a e´te´ compare´e aux calculs issus de la the´orie de Mie,
et pre´sente des re´sultats satisfaisants. Le module a ensuite e´te´ valide´ par rapport a` des observa-
tions des proprie´te´s optiques des ae´rosols acquises durant la campagne EUCAARI sur le site de
Cabauw durant le mois de mai 2008. Les parame`tres optiques mode´lise´s et observe´s montrent
une bonne corre´lation.
Pour re´sumer, le module pre´ce´demment de´crit calcule les trois parame`tres optiques que sont :
– l’albe´do de diffusion simple
– le coefficient d’extinction
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– la parame`tre d’asyme´trie.
Il admet comme donne´es d’entre´e et pour chaque mode d’ae´rosol conside´re´ :
– Le rayon me´dian de la distribution lognormale
– L’e´cart-type ge´ome´trique de la distribution lognormale
– La masse de chacun des composants chimiques de l’ae´rosol : BC, OCp, NH4, NO3, SO4,
SOA, H2O.
Comple`tement externalise´, ce module peut eˆtre couple´ avec tous les mode`les atmosphe´riques.
De ce fait, il est envisageable d’e´tudier l’impact radiatif des ae´rosols de fac¸on pre´cise de la tre`s
fine e´chelle a` l’e´chelle re´gionale.
Dans cette optique, ce module a donc e´te´ imple´mente´ dans le mode`le atmosphe´rique Me´so-
NH afin d’e´tudier dans un cas re´el en trois dimensions les effets et les re´troactions des ae´rosols
sur la dynamique urbaine. Le cas d’e´tude ainsi que la campagne de mesure seront expose´s au
chapitre 5, et les re´sultats des e´tudes d’impact pre´sente´s au chapitre 6.
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5.1 Description de la campagne CAPITOUL
La campagne CAPITOUL (CAnopy and Particles Interaction in TOulouse Urban Layer)
est une expe´rience qui s’est de´roule´e sur une anne´e entre fe´vrier 2004 et mars 2005 dans le but
d’e´tudier les processus inhe´rents a` la ville. Les principaux objectifs scientifiques de cette cam-
pagne sont :
– Etudier les e´changes d’e´nergie entre la surface urbaine et l’atmosphe`re pour des conditions
me´te´orologiques varie´es : conditions estivales et hivernales, pluies, averses, vent, impact des
sources de chaleur urbaines (chauffage, consommations d’e´nergie diverses) ; ces e´changes
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d’e´nergie sont a` la source des effets me´te´orologiques urbains.
– Observer l’impact de la ville sur l’e´coulement de l’air au-dessus d’elle (de 0 a` 1 km d’al-
titude) : ıˆlot de chaleur urbain, doˆme urbain, brise urbaine, panache urbain, effet sur le
brouillard.
– Caracte´riser la formation et la transformation de l’ae´rosol urbain (particules en suspension
dans l’atmosphe`re), des zones d’e´missions jusqu’aux zones re´ceptrices a` courte (1km) et
moyenne (50km) distances.
– Etudier la dispersion a` courte distance d’une simulation de rejet industriel par un exercice
de laˆcher de traceurs (gaz inertes) pour qualifier un syste`me de mode´lisation.
Afin de re´pondre a` l’ensemble des questions souleve´es par ces nombreux domaines d’e´tude,
un dispositif expe´rimental adapte´ a e´te´ mis en place durant une anne´e.
5.1.1 Les mesures dynamiques
Pour e´tudier les processus de la me´te´orologie urbaine, il est ne´cessaire de disposer d’une ca-
racte´risation pre´cise de la situation dynamique. Pour ce faire, un dispositif expe´rimental de´ploye´
sur l’ensemble de la re´gion toulousaine a e´te´ mis en place. Ce dispositif peut eˆtre de´taille´ de la
fac¸on suivante, et est illustre´ par la figure 5.1 :
– 21 stations de mesures me´te´orologiques « le´ge`res »re´parties sur l’ensemble de l’agglome´ration
toulousaine mesurant la tempe´rature a` 2 me`tres ainsi que l’humidite´ relative.
– Des stations de mesures me´te´orologiques pre´sentes dans tous les centres de´partementaux de
mesure de Me´te´o-France, notamment a` Blagnac et pour les re´gions voisines a` Carcassonne,
Auch, Saint-Gaudens, Agen et Castres. Ces stations synoptiques mesurent l’ensemble des
parame`tres me´te´orologiques classiques tels que la tempe´rature, l’humidite´ relative, le vent,
la pression, la pluie et les flux d’e´nergie.
– Un maˆt central dispose´ au centre-ville de Toulouse. Ce maˆt te´lescopique et instrumente´
est repre´sente´ figure 5.2. Il pouvait adopter quatre hauteurs maximum diffe´rentes selon la
situation me´te´orologique, afin notamment de pouvoir s’adapter en cas de vents forts ou de
situations orageuses. De plus, pour la mesure des flux turbulents, il est ne´cessaire que les
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mesures soient faites a` une hauteur d’au moins deux fois la hauteur moyenne des baˆtiments
(Oke, 2004). C’est pourquoi la disposition du maˆt permettait aux instruments d’acque´rir
les mesures a` une hauteur d’environ 30 me`tres au-dessus des toits des baˆtiments.
– Un radar UHF dispose´ e´galement au centre-ville de Toulouse mesurait les profils de vents
verticaux.
– Une se´rie de radiosondages ont e´te´ effectue´s durant les pe´riodes e´tudie´es sur deux sites
diffe´rents (Valade au centre-ville et Merville a` la pe´riphe´rie rurale de Toulouse) et a`
diffe´rentes heures de la journe´e et de la nuit.
Fig. 5.1: Repre´sentation de l’ensemble du dispositif expe´rimental de´die´ aux mesures dynamiques durant
la campagne CAPITOUL.
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Fig. 5.2: De´tails du maˆt instrumente´ en position haute.
5.1.2 Les mesures physico-chimiques (gaz et particules)
Les mesures des proprie´te´s physico-chimiques des particules et de composition de la chimie
gazeuse e´taient re´parties de manie`re suivante :
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– Pour les particules, l’ensemble des mesures a e´te´ effectue´ sur le toit du baˆtiment de la
Poste Centrale au centre-ville de Toulouse (rue Lafayette), et est de´taille´e dans la suite de
ce paragraphe.
– Des mesures de chimie gazeuse ont e´te´ effectue´es par le camion de mesure mobile du La-
boratoire d’Ae´rologie stationne´ a` Escalquens, a` une quinzaine de kilome`tres au Sud-Est
du centre de Toulouse.
– cinq stations de mesures de l’ORAMIP, organisme charge´ de la surveillance de la qua-
lite´ de l’air en re´gion Midi-Pyre´ne´es, ont mesure´ les concentrations d’ozone et pour trois
d’entre-elles de dioxyde d’azote dans cinq communes ou quartiers pe´riphe´riques de Tou-
louse : Balma, Colomiers, Jacquier, Mazades et Berthelot.
Il est inte´ressant pour la suite de notre e´tude de de´tailler le type des mesures des proprie´te´s
des particules d’ae´rosol effectue´es durant la campagne CAPITOUL. Ainsi, on distinguera les
mesures visant a` de´terminer la concentration en particules et le spectre granulome´trique de
celles dont le but est de caracte´riser leur composition chimique, ou encore des mesures visant a`
e´valuer les proprie´te´s optiques des particules d’ae´rosol pre´sentes.
Concentration
Pour de´terminer la concentration en nombre et en masse des particules, plusieurs instruments
de mesures e´taient installe´s sur le toit de la Poste :
– un compteur de particules a` condensation (mode`le CPC 3025) mesurait le nombre de par-
ticules pre´sentes avec un diame`tre supe´rieur a` 3 nm. Cette mesure est base´e sur la capacite´
des particules ambiantes a` pouvoir servir de noyau de condensation aux vapeurs d’alcools
artificiellement mises en conditions de tre`s forte sursaturation. Ainsi, ces fines particules
sont grossies et peuvent eˆtre de´tecte´es optiquement comme dans un OPC.
– un instrument TEOM (mode`le 1400A) mesurait la concentration massique des particules
pre´sentant un diame`tre infe´rieur a` 2.5 µm (PM 2.5). Cette mesure repose sur la variation
de fre´quence mesure´e d’un oscillateur en fonction de la masse de particule de´pose´e sur cet
oscillateur.
Spectre granulome´trique
Le spectre granulome´trique de la population d’ae´rosols a pu eˆtre de´termine´ entre 10 nm et
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20 µm en regroupant les mesures de deux instruments :
– un compteur optique de particules (OPC, mode`le GRIMM 1.108) mesurait la concentra-
tion en particules de taille comprise entre 0.3 et 20 µm en les se´parant en 15 classes de
mesures. Ce type de mesure repose sur la de´tection optique d’un rayon lumineux diffuse´
de fac¸on diffe´rente en fonction de la taille des particules. L’acquisition est assure´e par une
cellule optoe´lectronique.
– un SMPS (Scanning Mobility Particle Sizer ; mode`le 3936) permet de de´terminer la concen-
tration en particules submicroniques entre 0.01 et 0.5 µm sur 64 classes. Il est constitue´
de deux sous-instruments : un DMA et un CPC. Le DMA (Differential Mobility Analyser)
permet de se´parer pre´alablement les particules en diffe´rentes classes de tailles selon leur
mobilite´ e´lectrique associe´e. Un CPC (mode`le 3025) de´tecte ensuite le nombre de parti-
cules dans chacune des classes.
Proprie´te´s optiques
Les proprie´te´s optiques des ae´rosols sont de´duites des mesures comple´mentaires effectue´es a`
l’aide de deux instruments :
– un aethalome`tre (mode`le MAGEE AE-31) mesure l’absorption de lumie`re due a` la popula-
tion de particules. Cette absorption est de´duite de l’atte´nuation du rayonnement mesure´e
a` 7 longueurs d’onde (370 nm, 470 nm, 520 nm, 590 nm, 660 nm, 880 nm, 950 nm) a`
travers un filtre de quartz qui collecte les particules. De cette mesure de l’atte´nuation on
peut de´duire la valeur du coefficient d’absorption babs en m−1.
– la seconde mesure concerne la diffusion et a e´te´ effectue´e par un ne´phe´lome`tre (mode`le Eco-
tech M9003) a` la longueur d’onde de 525 nm. Cet instrument mesure les signaux e´lectriques
proportionnels a` l’intensite´ de la lumie`re diffuse´e recueillie sur un photo-de´tecteur. Ainsi,
de cette mesure on de´duit la valeur du coefficient de diffusion bdif e´galement en m−1.
Composition chimique
Enfin, la composition chimique des particules a e´te´ mesure´e par des pre´le`vements sur filtres
des particules ambiantes.
– deux types de filtres ont e´te´ utilise´s afin de pouvoir de´terminer les concentrations des
compose´s d’ae´rosols. D’une part des filtres en te´flon de´terminaient par chromatographie
la concentration en sulfate et nitrate, et d’autre part des filtres en quartz associe´s a` une
me´thode thermo-optique e´tablissaient la concentration en ae´rosol carbone´ (BC, OCp et
SOA).
– de plus, la mesure de l’absorption effectue´e par l’aethalome`tre a` la longueur d’onde de
880 nm (longueur d’onde la plus sensible a` la concentration de BC) permet e´galement de
de´duire la concentration en carbone suie (BC) en appliquant un coefficient d’atte´nuation
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massique des particules (en m2.g−1) de´duit expe´rimentalement.
Durant l’anne´e pendant laquelle la campagne CAPITOUL a eu lieu, 14 pe´riodes d’obser-
vations intensives (POI) ont eu lieu, re´parties au printemps, en e´te´ et en hiver. La pe´riode
d’observations intense qui sert au cadre de cette e´tude est la POI5, qui s’est de´roule´e du 3 au
4 juillet 2004. Durant ces dates, la situation me´te´orologique e´tait anticyclonique et tre`s enso-
leille´e et ainsi propice a` la formation de polluants secondaires par photo-oxydation ainsi qu’a` la
concentration des particules dans les basses couches. De plus, ces deux jours pre´sentaient les deux
principaux re´gimes de vent a` Toulouse, c’est-a`-dire un vent en provenance de l’oce´an Atlantique
et suivant le corridor forme´ entre les Pyre´ne´es et le Massif Central (re´gime du 3 juillet), et un
re´gime de vent inverse´ en provenance de la mer Me´diterrane´e, appele´ vent d’Autan, empruntant
le meˆme corridor (re´gime du 4 juillet).
5.2 Le cadastre d’e´missions
5.2.1 Ge´ne´ralite´s
Afin de pouvoir mode´liser de fac¸on pre´cise l’e´volution des particules d’ae´rosol durant cette
pe´riode, il a e´te´ tout d’abord ne´cessaire de quantifier les e´missions de ces particules ainsi que
des gaz pre´curseurs des espe`ces secondaires. Pour ce faire, j’ai de´veloppe´ un cadastre d’e´missions
ayant pour but de re´fe´rencer les flux d’e´missions de chaque espe`ce conside´re´e a` chaque instant
et a` chaque point de grille du mode`le.
Etant donne´ que l’objectif principal de cet exercice de mode´lisation est l’e´tude du vieillis-
sement des ae´rosols urbains, l’e´chelle horizontale adopte´e se doit d’eˆtre subkilome´trique afin de
prendre en compte les effets de variabilite´ spatiale inhe´rente a` la ville. L’e´chelle la plus fine des
simulations urbaines dans le cadre de la campagne CAPITOUL a donc e´te´ choisie e´gale a` 500
me`tres autour de Toulouse. Pour avoir une mode´lisation cohe´rente des ae´rosols, il a donc e´te´
ne´cessaire de construire un cadastre d’e´missions a` cette meˆme e´chelle horizontale de 500 me`tres.
En effet, les concentrations et la repre´sentation spatiale des espe`ces primaires notamment de´pend
directement de l’intensite´ et de la localisation pre´cise des e´missions.
Ge´ne´ralement, les cadastres d’e´missions distinguent les sources anthropiques des sources na-
turelles. Les e´missions naturelles des ae´rosols et gaz bioge´niques sont ge´re´es dans Me´so-NH par
un module se´pare´ (Solmon et al., 2004), calculant, selon la saison et en fonction du type de
couvert, les e´missions de gaz et de particules. Les e´missions anthropiques sont principalement
dues au trafic, aux industries, au chauffage, ainsi qu’aux exploitations agricoles. Notre e´tude se
passant au mois de juillet, il a e´te´ fait l’hypothe`se de ne pas prendre en compte les e´missions
dues au chauffage. De plus, la re´gion de Toulouse ne concentre pas un grand nombre d’indus-
tries. Ainsi, les e´missions anthropiques conside´re´es sont essentiellement celles dues au trafic ainsi
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qu’aux exploitations agricoles. Les e´missions dues aux exploitations agricoles ont e´te´ fournies
par le cadastre GEMS.
5.2.2 Me´thodologie
La re´solution du cadastre d’e´mission de´pend de la re´solution adopte´e par le mode`le. La si-
mulation adopte´e a e´te´ configure´e selon trois domaines imbrique´s avec diffe´rentes re´solutions
(cf. figure 5.3). Ainsi, le cadastre a e´te´ construit de fac¸on a` avoir une re´solution progressive
centre´e sur Toulouse, allant de 10 km pour l’ensemble de la France, puis une re´solution de 2.5
km pour une zone de 125 km x 125 km autour de Toulouse, et enfin une re´solution de 500 m
sur une zone de 25 km centre´e sur le centre-ville de Toulouse (Pont-Neuf). Un premier domaine
englobe la grande partie Sud de la France et a une re´solution horizontale de 10 km. Un second
domaine centre´ sur Toulouse s’e´tend d’Agen a` Carcassonne et a une re´solution horizontale de
2.5 km. Enfin, un troisie`me domaine centre´ sur la ville de Toulouse a une re´solution fine de 500 m.
La me´thodologie adopte´e pour construire ce cadastre est entie`rement sche´matise´e par la
figure 5.3.
Afin de construire le cadastre d’e´missions issues du trafic routier, on a utilise´ les donne´es
ge´ore´fe´rence´es des routes de France fournies par l’IGN (Route 120) et repre´sente´es en figure
5.4. Des donne´es a` plus fine re´solution des routes et voies de Toulouse ont e´te´ fournies par la
ville de Toulouse et sont repre´sente´es sur la figure 5.5. Ces donne´es comprennent la position
ge´ographique des autoroutes, routes nationales, re´gionales, de´partementales et des principaux
axes urbains. De plus, il est inclus pour chacune des routes les informations suivantes :
– le nombre de voies
– le sens (unique ou double)
– le type de voie (autoroute, nationale,...)
– la longueur de la voie
Ces donne´es vectorielles ont ensuite e´te´ traite´es avec le logiciel GRASS (Geographic Re-
sources Analysis Support System) afin d’obtenir au final un tableau sous forme latitude-longitude-
valeur de´coupe´ en fonction des e´chelles horizontales souhaite´es. Les donne´es du parc automobile
franc¸ais nous permettent de de´finir un ve´hicule moyen repre´sentant de fac¸on statistique le parc
automobile franc¸ais. En effet, ces donne´es nous renseignent sur le nombre de ve´hicules de type
Diesel ou essence, ou encore sur le nombre de poids lourds ou deux-roues circulant en France.
Les donne´es de ce tableau, couple´es aux comptages journaliers effectue´s durant la POI (comp-
tages urbain, pe´riphe´rique et autoroute), ainsi qu’aux donne´es statistiques du parc automobile
franc¸ais, nous permettent d’obtenir un nombre de ve´hicules par kilome`tre dans chacune des
mailles et par jour. Pour finir, afin d’affiner les e´missions selon les heures de la journe´e, nous
avons utilise´ les comptages horaires disponibles pour l’agglome´ration toulousaine effectue´s du-
rant la POI (applicables aux second et troisie`me domaines), ainsi que des profils moyens de
circulation selon le type de route fournis par l’ORAMIP et repre´sente´s en figure 5.6.
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Fig. 5.3: Repre´sentation sche´matique de l’ensemble des processus menant a` la construction du cadastre.
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Fig. 5.4: Repre´sentation des routes de France par le logiciel GRASS.
Nous obtenons alors 24 cartes de flux d’e´missions pour chacune des 24 heures repre´sentatives
des 3 et 4 juillet (les deux journe´es pre´sentent relativement les meˆmes profils horaires selon les
comptages), en nombre de ve´hicules moyens par kilome`tre et par heure pour chaque maille.
Afin de traduire l’information du nombre de ve´hicules moyens en e´missions de gaz, nous avons
utilise´ le logiciel COPERT-4 (Ntziachristos et al., 2009). Ce logiciel issu de l’initiative de
l’Agence Europe´enne pour l’Environnement et conc¸u selon la me´thodologie issue du programme
EMEP/CORINAIR, permet de calculer les e´missions gazeuses et particulaires en fonction d’un
nombre de ve´hicules, d’un (type ou plusieurs types) de ve´hicule(s), ainsi que d’une distance
parcourue, en se basant sur les re´sultats de travaux effectue´s sur la combustion des moteurs.
Les donne´es repre´sentant le ve´hicule moyen du parc roulant franc¸ais sont donc les entre´es dans
ce logiciel, ainsi qu’une distance arbitraire de 100 km par laquelle nous diviserons ensuite le
re´sultat pour obtenir les e´missions par kilome`tre. Les e´missions CO, CO2, NO, NO2, et SO2
issues de ce logiciel ont e´te´ conserve´es. Ainsi, il est obtenu apre`s ces ope´rations et pour chacune
des 24 heures de la journe´e une carte des flux d’e´missions des principales espe`ces gazeuses : CO,
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Fig. 5.5: Repre´sentation des routes de Toulouse par le logiciel GRASS.
CO2, NO, NO2, et SO2.
Enfin, dans le but d’estimer les e´missions de COVs, d’ammonium ainsi que de particules,
diffe´rentes strate´gies ont e´te´ adopte´es :
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Espe`ce Rapport d’e´mission
Espe`ces gazeuses
ALKL 0.59 NO
ALKM 0.074 NO
ALKH 0.012 NO
ETHE 0.094 NO
OLEL 0.036 NO
OLEH 0.0074 NO
AROL 0.097 NO
AROH 0.39 NO
ISOP 0.00049 NO
BIOL 0.00029 NO
BIOH 0.00042 NO
HCHO 0.064 NO
ALD2 0.011 NO
ARAL 0.096 NO
ARAC 0.000084 NO
AROO 0.00013 NO
MEOH 0.42 NO
ETOH 0.11 NO
Espe`ces particulaires
BC 0.00066 CO
OCp 0.0032 CO
Tab. 5.1: Coefficients d’e´mission entre les COVs (pre´ce´demment de´crits) et le NO (issus de Matsui
et al. (2009)) et entre les particules primaires et le CO (issus des donne´es de CAPITOUL).
– Les e´missions de COVs ont e´te´ de´termine´es a` partir de donne´es recueillies par Matsui et al.
(2009), desquelles un coefficient entre les e´missions de COV et de NO a e´te´ de´termine´ et
est pre´sente´ sur le tableau 5.1.
– Les e´missions de NH3 e´tant principalement d’origine agricole (et donc non issues du tra-
fic), nous avons choisi d’utiliser les donne´es du cadastre d’e´mission GEMS.
– Les e´missions de particules primaires urbaines (OCp et BC) ont e´te´ de´duites des mesures
effectue´es durant la campagne CAPITOUL. Ces dernie`res ont permis de calculer un coef-
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ficient d’e´mission en fonction du CO, qui est e´galement pre´sente´ en table 5.1.
Finalement, 24 tables des e´missions ont e´te´ obtenues. Elles correspondent aux 24 heures
de la journe´e. Elles se pre´sentent sous la forme latitude-longitude-valeur, avec une re´solution
de´pendant de la localisation ge´ographique de la maille (500 m pour l’agglome´ration toulousaine,
2.5 km sur une zone de 125 km x 125 km centre´e sur Toulouse, et 10 km pour le reste de la
France).Les valeurs correspondent ainsi aux flux d’e´missions des espe`ces gazeuses et particulaires
ne´cessaires a` l’initialisation et au fonctionnement du sche´ma ORILAM.
5.2.3 Evaluation quantitative du cadastre
Afin d’estimer si les valeurs d’e´missions construites dans le cadastre apparaissent comme
re´alistes, une comparaison quantitative des e´missions de NOx et de particules a e´te´ effectue´e
par rapport aux valeurs issues du cadastre EMEP. Cette comparaison a e´te´ re´alise´e entre les
valeurs du cadastre EMEP correspondant au point de grille incluant la ville de Toulouse et
sa re´gion sur une zone de 50 km sur 50 km, et les valeurs issues du cadastre pre´alablement
construit correspondant a` la meˆme zone. Il est e´galement a` noter que les valeurs d’e´missions
issues du cadastre EMEP ont e´te´ affine´es afin de correspondre a` la situation du mois de juillet
2004 par multiplication par un rapport relatif pour chaque type d’e´missions correspondant au
mois de juillet. Les re´sultats de cette comparaison sont pre´sente´s dans le tableau 5.2. Cette
comparaison pre´sente les valeurs du cadastre EMEP sur la zone de 50 km sur 50 km correspon-
dant a` la fois aux e´missions totales, ainsi qu’aux e´missions uniquement dues au transport routier.
Espe`ce Emissions Emissions EMEP Emission EMEP
construites totales transport routier
NOx 0.0187 0.013 0.0087
PM2.5 0.00101 0.0023 0.00049
Tab. 5.2: Comparaison des valeurs d’e´missions en g.m−2.jour−1 issues du cadastre contruit et des va-
leurs issues du cadastre EMEP.
La comparaison pre´sente´e dans le tableau 5.2 nous montre tout d’abord que les valeurs
d’e´missions issues du cadastre pre´alablement construit sont du meˆme ordre de grandeur que
les valeurs issues du cadastre EMEP. On peut e´galement noter que dans le cadastre EMEP, les
e´missions de NOx par le trafic routier sont estime´es comme repre´sentant deux tiers des e´missions
totales, alors que les e´missions de particules issues du transport routier ne repre´esente qu’un cin-
quie`me des e´missions totales. Ainsi, la principale hypothe`se lors de la construction du cadastre
e´tant de ne conside´rer uniquement les e´missions issues du trafic routier, il est probable que pour
certaines espe`ces, un certain nombre d’e´missions ne soient pas repre´sente´es, notamment dans
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les zones relativement peu urbanise´es pour lesquelles le trafic routier peut constituer une aprt
minoritaire des e´missions. Cependant, au vu des valeurs reporte´es dans le tableau 5.2, il semble
que les approximations effectue´es ne de´gradent pas de manie`re significative les re´sultats des
e´missions, notamment urbaines.
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Fig. 5.6: Profils horaires moyens de circulation en fonction du type de route : routes pe´riphe´riques (en
haut), routes urbaines (au milieu) et autoroutes (en bas). Les valeurs sont en pourcentage du
total de circulation.
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5.3 Description de la POI : Second article
5.3.1 Contexte scientifique et objectifs
La description de la campagne CAPITOUL a fait l’objet de la partie pre´ce´dente, tout comme
la mise en place du cadastre d’e´mission des gaz et particules. Cette partie pre´sente´e sous forme
d’article scientifique de´crit les re´sultats de la simulation ainsi que l’analyse de la situation.
L’un des objectifs de cette e´tude de simulations est de s’inte´resser a` l’importance de la re´solution
horizontale afin de reproduire les processus dynamiques a` l’e´chelle locale, tels que les rouleaux
convectifs qui concentrent la grande majorite´ des polluants. Bien que ces simulations soient
couˆteuses en temps de calcul notamment a` cause de la re´solution des e´quilibres de chimie ga-
zeuse et des particules a` l’e´chelle locale, elles peuvent aujourd’hui eˆtre le seul moyen de reproduire
ces structures dynamiques cohe´rentes dont l’apparition est confirme´e par les observations.
Cette partie sera expose´e sous la forme d’un article publie´ dans le journal Atmospheric
Chemistry and Physics Discussion (ACPD), vol. 10, pp. 29569-29598, doi :10.5194/acpd-10-
29569-2010.
Re´sume´
Mode´liser a` haute re´solution l’e´volution complexe des particules d’ae´rosol et de la chimie
gazeuse associe´e sur des zones urbaines est d’un grand inte´reˆt pour la compre´hension et la
repre´sentation des processus atmosphe´riques et de la pollution de l’air. Dans ce contexte, la cam-
pagne CAPITOUL (Canopy and Aerosol Particle Interactions in the Toulouse Urban Layer) vise
une meilleure compre´hension des interactions entre la dynamique atmosphe´rique urbaine et les
panaches d’ae´rosols. Durant une POI de deux jours, une expe´rience de mode´lisation nume´rique
a e´te´ mise en place afin de reproduire la distribution spatiale des polluants particulaires, a` la fois
a` l’e´chelle re´gionale en prenant en compte les interactions entre les principales villes re´gionales,
et a` l’e´chelle locale ou` la structure turbulente induit des distributions locales spe´cifiques. Les
observations acquises durant cette campagne montrent que la dynamique locale suit selon la
journe´e soit une distribution selon des rouleaux associe´s a` des cellules convectives, soit une dis-
tribution uniquement selon des rouleaux convectifs. La simulation dont la re´solution horizontale
est de 500 me`tres permet de reproduire ces structures qui concentrent la majeure partie des
ae´rosols, et ainsi affectent la dispersion des polluants.
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Abstract.
High resolution simulation of complex aerosol particle
evolution and gaseous chemistry over an atmospheric urban
area is of great interest for understanding air quality and pro-
cesses. In this context, the CAPITOUL (Canopy and Aerosol
Particle Interactions in the Toulouse Urban Layer) field ex-
periment aims at a better understanding of the interactions
between the urban dynamics and the aerosol plumes. During
a two-day Intensive Observational Period, a numerical model
experiment was set up to reproduce the spatial distribution
of specific particle pollutants, from the regional scales and
the interactions between different cities, to the local scales
with specific turbulent structures. Observations show that lo-
cal dynamics is driven either by convective cells coexisting
with rolls or only by rolls depending on the day-regime. The
500 meter resolution simulation manages to reproduce these
rolls, which concentrate most of the aerosol particles and can
locally affect the pollutant dispersion and air quality.
1 Introduction
Since 2007, more than the half of the Earth’s population
leaves in urban areas (Brown, 2001). Adding the fact that
urban population is growing three times faster than rural
population, urban issues are more than ever relevant issues.
One of the deficiencies in urban standard of living is its
vulnerability to meteorological events. Pollution events
resulting from high population density are more frequent,
and national regulations have been introduced in order to
counter these effects.
Air quality models are used to forecast these pollution
events, and are usually linked with regional models or
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chemical transport models. For pollution events forecasting,
meteorology is one of the main sources of uncertainties
(Baklanov et al., 2007). Indeed, many meteorological
processes can greatly affect the concentration of pollutants,
and may increase the concentration to an alert level. Aerosol
particles are now considered as a potential risk for health,
and pollution alert criterias now take them into account.
More and more studies investigate the particles pollution
events (Cubison et al., 2006; Aiken et al., 2010). Most
air quality models, such as CMAQ (Smith and Mueller,
2010), CHIMERE (Bessagnet et al., 2009), MOCAGE
(Lefvre et al., 1994) or CAC (Gross and Sorensen, 2007)
simulate the emissions and transport of particles, but the
computations are averaged over several hours due to the
horizontal resolution used. One of the specific aspects of
this modelling exercise is to focus on the importance of the
horizontal resolution in order to reproduce local scale pro-
cesses such as convective roll structures driving the pollutant
distribution. Such simulations where the chemistry and
aerosol equilibrium are solved at small scale are numerically
expensive but may be the only way to reproduce coherent
dynamical structures which occur in observations.
The CAPITOUL (Canopy and Aerosol Particle Interac-
tions in the Toulouse Urban Layer) field experiment took
place during one year in Toulouse, France, to study specific
urban processes (Masson et al., 2008). During the year
of measurements, several IOP were sampled for different
meteorological conditions from winter to summer. This
study focuses on a two-day IOP (Intensive Observational
Period) which occurred on 3 and 4 July 2004 to study the
pollution events and the aging of aerosols during sunny
conditions. In this context, the measurements acquired
during this campaign led to a modelling experiment in order
to reproduce the dynamical, chemical and aerosol fields
observed during this IOP.
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This article will first describe the methodology of the
study, which includes the description of the CAPITOUL
campaign and the configuration of the simulation. Then, the
two-day IOP will be analysed from the regional scale to the
local urban scale. Finally, a focus on the roll structure repro-
duced by the simulation will be presented.
2 Methodology
2.1 The CAPITOUL field experiment
The CAPITOUL campaign took place from February 2004 to
February 2005 in the city of Toulouse, located in southwest
France (Masson et al., 2008). Figure 1a shows the location of
Toulouse and the elevation levels highlighting the wind cor-
ridor from northwest to southeast. The two arrows represent
the prevailing winds which exist over the Toulouse area: the
Autan wind (AW) blows from the Mediterranean sea to the
northwest, while the general synoptic wind (GW) blows from
the Atlantic Ocean to the southeast. The main regional cities
with a potential pollution interaction are shown with black
contours: Marseille (M) with 1,000,000 inhabitants, Lyon
(L) with 1,200,000 inhabitants, Bordeaux (B) with 800,000
inhabitants and Toulouse (T) with 860,000 inhabitants.
This campaign aimed at studying the urban climate, includ-
ing the energetic exchanges between the surface and the at-
mosphere, the dynamics of the boundary layer over the city,
and its interactions with aerosol chemistry. In this context the
aging of aerosol particles and the interactions between the
urban dynamics and the dispersion of pollutant particles is
especially relevant during summer, when the photochemistry
is high and encourages the formation of secondary aerosols.
The IOP chosen for this study occurred during Saturday and
Sunday (3-4 July 2004), which fell on a holiday week-end
with high traffic. The choice of this IOP allows us to study
the two main wind regimes which are representative of the
dynamical situation in the Toulouse area. During this period,
the observational network included surface stations (mete-
orology, energy balance, chemistry), profilers and balloons.
Moreover a downtown-site located in Toulouse, described by
Gomes et al. (2008) was equipped for in-situ aerosol mea-
surements.
2.2 Model configuration
To perform this numerical study, the research atmospheric
model Meso-NH was used. Meso-NH (Lafore et al.,
1998) is a non-hydrostatic and anelastic atmospheric model
jointly developed by CNRM-GAME (Meteo-France/CNRS)
and Laboratoire d’Ae´rologie (UPS/CNRS). The turbulence
scheme is one dimensional along the vertical axis (Bougeault
and Lacarrere, 1989). The surface computations include
four main surface schemes: Town Energy Balance (TEB,
Masson (2000)) for managing the urban areas, ISBA for
the natural and agricultural covers (Noilhan and Planton,
1989), FLAKES for the lakes (Salgado and Moigne, 2010),
and a scheme for sea-surface coverage (Fairall et al., 2003).
The Town Energy Budget (TEB) scheme is built follow-
ing the canyon approach, generalized in order to repre-
sent larger horizontal scales. The physics treated by the
scheme is relatively complete. Due to the complex shape
of the city surface, the urban energy budget is split into
different parts: three surface energy budgets are consid-
ered: one for the roofs, one for the roads, and one for
the walls. Orientation effects are averaged for roads and
walls. In addition to the meteorological variables, Meso-
NH computes the gaseous chemistry evolution and solves
the aerosol equilibrium at each time step and on each grid
point (Tulet et al., 2003). The chemical reaction module
employs an 82 species: ReLACS2 (Reduced Lumped At-
mospheric Chemical Scheme 2) scheme (Tulet et al., 2005)
based on the CACM (Caltech Atmospheric Chemistry Mech-
anism) scheme developed by Griffin et al. (2002).
The aerosol particle module, ORILAM-SOA (Organic Inor-
ganic Lognormal Aerosol Model including Secondary Or-
ganic Aerosol) (Tulet et al., 2005, 2006) drives the thermo-
dynamical equilibrium between gases and particles along the
MPMPO (Model to Predict the Multiphase Partitioning of
Organics) scheme (Griffin et al., 2002) for organic species
and the scheme EQSAM (EQuilibrium Simplified Aerosol
Module) (Metzger et al., 2002) for inorganic species. The
aerosol species considered are:
– black carbon (BC) and primary organic carbon (OCp)
for the primary species
– NO−3 , SO
2−
4 , NH
+
4 for the inorganic ions
– 10 classes of secondary organic aerosol (SOA1,...,10)
from Griffin et al. (2002)
– water (H2O)
The configuration used for the simulations is made of three
nested domains represented in Figure 1. The black squares
on the first and second domain represent the second and third
domain location, respectively. The first domain covers 800
km by 400 km with a 10 km resolution. The second domain
centered on the city of Toulouse represents a 125 by 125 km2
square with a 2.5 km resolution. The third domain has a 500
m resolution and covers a 25 km by 25 km area centered on
downtown Toulouse. The vertical axis has a 62-level non-
linear resolution, from 10 meters above ground level to 1 km
above 10 km. To initialize the 2-day simulation, a 2-day spin-
up is performed. During this 2-day spin-up, the first day is
performed only with the first domain and the second day with
the first and the second domains.
The regional forcing and initialisation are driven by
ARPEGE re-analysis for the dynamics and MOCAGE for the
gaseous initialisation. For particles, the background aerosols
have been set up by deriving the CO concentration (Cachier
et al., 2005).
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2.3 Emission inventory
In order to have a correct representation of the gas-phase
chemistry and the aerosol particle concentrations, an emis-
sion inventory of particles and gases has been made.
For that purpose, road locations,traffic information during
the IOP, and calculations from COPERT-4 software (Ntzi-
achristos et al., 2009) are merged to perform a 500-m resolu-
tion emission inventory over the third domain. This horizon-
tal resolution is needed to be consistent with the horizontal
resolution of the model. The COPERT-4 software is used
for the computation of the averaged emissions for the ma-
jor gases and particles over a year with the statistical data
of French road traffic as an input. Then the emissions are
scaled for one vehicle. Finally the traffic counts collected
during the 2-day IOP are applied to the previous computa-
tion, in order to obtain an hourly emission database of CO,
CO2, NOx, SO2, BC and OCp. The VOC (Volatile Or-
ganic Compounds) emissions are deduced by applying a co-
efficient from Matsui et al. (2009) to NOx emissions. As-
suming that the main NH3 emissions around Toulouse are
not mainly from traffic emissions but due to agricultural ac-
tivities, NH3 is emitted according to the GEMS inventory
(Visschedijk et al., 2007) with an horizontal resolution of 18
degree by 116 degree.
As an example, Figure 1 shows the emissions of black car-
bon from this inventory over the second and third domain at
10 UTC the 3rd July.
3 Description of the IOP and model results
3.1 Description of the situation
The situation observed and modeled during this two-day IOP
has been analyzed both at a meso-scale and at sub-regional
scale.
3.1.1 Meso scale pollution
Figure 2 shows the aerosol mass concentrations over the
first domain with a horizontal resolution of 10 km at three
representative given moments: 3 July at 10 UTC, 4 July
at 00 UTC and 4 July at 10 UTC. Figure 2a shows that
on 3 July, the synoptic wind blows from northwest over
Toulouse (T), Lyon (L) and Marseille (M). The wind over
Bordeaux (B) blows from the west, and turns to southeast
during the day. The pollution plume from Bordeaux has
an aerosol mass concentration of 4 µg.m−3, with the same
order of magnitude as the plume from Lyon or Toulouse
where the plume has a maximum of 5 and 4 µg.m−3
respectively. On the contrary, the plume from Marseille is
mainly out of the boundaries of the domain because of the
high wind regime blowing from land to sea (> 7m.s−1).
Figure 2b shows that during the night between 3 and 4
July, the wind velocities stagnate, and especially over the
Toulouse area. The plume emitted earlier from Bordeaux
reaches the northwest of Toulouse during the night with
concentrations of 5 µg.m−3 as shown in Figure 2b. The
plume originating from Lyon reaches the Mediterranean
Sea, 100 km east of Marseille. Then, during the day of 4
July the air flow reverses and the wind blows from southeast
over Toulouse. The gas-phase precursors accumulated over
Toulouse during the night are mixed with the plume from
Bordeaux. In the simulation, the pollution plume emitted
on 3 July from Bordeaux reaches an area situated 50 km
to the northeast of Toulouse at 00 UTC on 4 July when the
wind reverses (Figure 2b). Figure 2c shows the fresh plume
from Toulouse almost mixing with the plume emitted from
Bordeaux the previous day. The advection of this resulting
plume leads to a meeting with a local aerosol concentration
maximum located over Bordeaux due to a very low wind
regime (< 2m.s−1) and the accumulation of particles. The
evolution of aerosol mass concentrations as shown in Figure
2 highlights the regional interactions between different
cities. Indeed, the pollution plume developed during 4 July
along an axis Toulouse-Bordeaux appears to be a succession
of three local maxima resulting from the fresh emissions
from Toulouse, the mixing of aerosols emitted by Bordeaux
the previous day with secondary aerosols resulting from
gas-phase emissions by the Toulouse area, and the fresh
emissions from Bordeaux respectively. It is also worth
noting that in these simulations, the high concentrations
observed on the southern-most part of Figure 2b and 2c come
from outside the boundary of the domains, and can certainly
be attributed to the pollution emitted from Barcelona (Spain).
3.1.2 Sub-regional scale plumes
The situation observed during the IOP can be analysed by
dividing the 2-day period into 3 different regimes over the
Toulouse area. Figure 3 illustrates the different situations
using model results from the second domain at the surface.
During the first 18 hours, a moderate wind (more than 6
m.s−1) blows from northwest over Toulouse. Figure 3a
describes this situation at 10 UTC on 3 July. Primary aerosol
concentrations (left) are concentrated over Toulouse (T)
where they are emitted with a maximum of mass concentra-
tion of 4 µg.m−3. Regional cities such as Agen (A), Castres
(C), Carcassonne (CC) and Saint-Gaudens (SG) also exhibit
local maxima of primary aerosols. The secondary aerosol
particles are concentrated along the plume where the gas-
phase precursors needed for the photo-reactions are located.
The maximum of the secondary aerosols concentration is lo-
cated 30 km southeast of Toulouse with a value of 7 µg.m−3.
During the night a low-wind regime develops with mean
wind velocities values about 2 m.s−1 and a maximum of 4
m.s−1. Moreover, on the northwestern-most section of the
domain (point A, on Figure 3b) one can observe a conflu-
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ence of winds from south, east and northwest. This phenom-
ena leads to an accumulation of primary aerosols with con-
centrations higher than 6 µg.m−3 located over Toulouse as
shown on Figure 3b (left). The secondary aerosol concentra-
tions (right) are quite high (6 µg.m−3) on the northwest area
of Toulouse (A) due to the resulting plume from Bordeaux
created on 3 July, and stopped over A during the night be-
cause of the low wind regime. Moreover, subsidence, which
appeared during the night, brings the aerosols located within
the mixing layer to the ground, resulting a relatively high
secondary aerosol concentration. The minimum value is 3
µg.m−3 and is located on the southeast part of the 2nd do-
main in an area not influenced by the plume from Bordeaux.
Finally, from 4 July, 06 UTC, (not shown here) to the end
of the period, the wind reverses and blows from southeast
with typical speed of 6 m.s−1. As shown in Figure 3c, on 4
July at 10 UTC, the primary aerosols are again concentrated
over Toulouse, where they are emitted, with a maximum of
7 µg.m−3. The secondary aerosol concentrations are high
(> 7µg.m−3) in the Toulouse plume due to the high con-
centrations of gas-phase precursors accumulated during the
night. The other plume visible at point A and to the east
results from the high concentration of gas-phase precursors
transported from a plume emitted earlier from Bordeaux and
accumulated during the night.
3.2 Urban scale simulations analysis
The model results at local scale have been evaluated in regard
to observations. The dynamics and aerosol evolution are both
compared to measurements.
3.2.1 Evolution of the wind profile
Figure 4 represents the modeled (a) and observed (b) evo-
lution of the wind direction , and the modeled (c) and ob-
served (d) wind speed during the 48 hours of the simulation.
Observations were carried out with an UHF radar located
in Toulouse downtown (Masson et al., 2008). Figure 4 al-
lows us to focus on the different wind regimes observed over
Toulouse and compare them with the simulation results. Fig-
ure 4a and 4b show that the wind direction on 3 July (plot-
ted in light blue colors) is from northwest as described at
the larger model scale (Section 2). On 4 July, the observa-
tions show a southeast wind (plotted in orange colors) within
the mixing layer. The observations also show a wind shear
with opposite directions above the boundary layer at 1000 m
on 4 July 00 UTC and increasing to 2000 m between 12 to
18 UTC. The wind regimes are correctly represented for the
studied period including the shear above the boundary layer
itself and the boundary layer height which can be deduced
from the altitude of the shear as well. However, some dif-
ferences also exist between the observations and simulation
results. First, during the night, the observed and modeled
wind directions above the height of 1000 m are almost oppo-
site. Second, the height of the shear during the night is not
the same. From 00 to 06 UTC, the simulation represents a
shear at 700 m height, while the observations show a shear at
about 1000 m height.
Figure 4c and 4d show the modeled and observed evolution
of wind velocity profiles. While the wind direction obser-
vations were consistent on, the wind velocities observed are
more random. Nevertheless, the observations first show that
the wind speed is around 5 m.s−1 in the boundary layer on
3 July from 12 to 20 UTC, and around 6 m.s−1 on 4 July.
During the night, the observations show a lower wind regime
(< 3m.s−1) from 3 July, 22 UTC, to 4 July, 06 UTC. Model
results show the same low wind regime during the night for
layers smaller than 1000 m. However, the simulation results
show that on 4 July, the wind blows back to northwest earlier
than observed for lower layers. Moreover, on 3 and 4 July,
while the model simulates a wind speed with lower maxima
and higher minima, the average is similar to the observa-
tions. The average wind speed modeled for 3 July from 06
to 20 UTC at the ground level is 4 m.s−1, compared to 5
m.s−1 for the observations. Similarly, for 4 July from 06 to
20 UTC, the average modeled wind speed at the ground is 5
m.s−1, compared to 6m.s−1 for the observations. While the
main trend seems to be correctly simulated, the wind speed is
slightly underestimated with respect to observations. In gen-
eral, the model manages to reproduce the main trends for the
wind evolution (speed and direction). Most of the differences
between observations and model results are below 1 m.s−1
for the wind speed and 45 degrees for the direction.
Temperature and relative humidity observations from 21 me-
teorological stations in Toulouse area also were also in rela-
tively good agreement with model results (not shown here).
3.2.2 Evolution of aerosol mass concentrations
An other criteria of model evaluation is to examine the
modeled aerosol mass concentrations. Figure 5 shows the
evolution of the measurements of (a) black carbon and (b)
total aerosol mass concentrations (represented by black
crosses) for the downtown site. The dashed red (blue)
line shows the evolution of the modeled black carbon
(total aerosol) mass concentration for the grid point of the
downtown-site, and the red (blue) contour filled by orange
(light blue) denotes the minimum and maximum of the mod-
eled concentrations at grid points located in the downtown
Toulouse stations which are all located over a 4 by 4 km
square centered on the downtown-site. The average val-
ues corresponding to this area are drawn in dashed black line.
Both modeled black carbon and total aerosol mass
concentrations have the same order of magnitude as the
observations. It is noticeable that the temporal variability
is high and even more pronounced for the black carbon
mass concentrations. This can be explained by the direct
link between black carbon concentrations and the traffic
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emissions. During the night between Saturday 3 July and
Sunday 4 July, the observed and modeled black carbon
concentrations increase, and this can be explained by an
increase of traffic on this week-end night. However, the
black carbon concentrations seem to be overestimated by
the simulation during the two days, when the observed
concentrations are very low, below 1 µg.m−3. Moreover the
model results show high spatial variability as black carbon
concentrations can reach 9 µg.m−3 at 4 July 00 UTC at the
downtown site, whereas some grid points in the 4 by 4 km
area show concentrations below 1 µg.m−3. Those temporal
and spatial variabilities can also be noticed on the total mass
concentrations with a maximum value of 55 µg.m−3 and
minimum value of 6 µg.m−3.
Figure 6 shows the evolution of (a) primary and (b)
secondary aerosol mass concentration profiles over the
downtown-site during the 2-day simulation. The boundary
layer height observed by balloon measurements is overlaid
with black crosses, and the height computed in the sim-
ulation is drawn with red crosses. Figure 6 confirms that
the boundary layer height is acceptably well represented
by the model. However, the height of the mixing boundary
layer shows a consistent underestimation (with a difference
between 50 and 200 meters), except on 4 July 08 UTC
when simulations and observation show heights of 600 m
and 300 m, respectively. Figure 6 highlights the difference
of vertical distributions between primary and secondary
aerosols. Primary aerosols are mainly concentrated at
surface, whereas secondary aerosols vertical distribution is
more chaotic. Figure 6 also shows the temporal and vertical
variability between primary and secondary aerosols, and
illustrate that primary aerosol are concentrated when the
emissions are the highest, i.e. when during episodes of high
traffic: like on 4 July 00 UTC, when the observations show
an emission peak of black carbon with a resulting maximum
concentration of 4 µg.m−3 (Figure 5). Secondary aerosols
mainly result from photochemistry which occurs with the
solar radiation during the day. The highest concentrations of
secondary aerosols over Toulouse occur from 06 to 20 UTC.
On 4 July 02 UTC, the observations show a similar peak of
black carbon resulting in a maximum of mass concentration
of 4.5 µg.m−3. While this peak is not represented by the
simulation, we attribute this difference to observed and
simulated meteorology; observations show a change in the
wind field at 06 UTC (Figure 4), while the model simulate
this change at 02 UTC. Another peak of black carbon
emission is on 4 July 06 UTC with a resulting maximum
of Black Carbon mass concentration of 4.5 µg.m−3. This
peak is correctly represented by the model, and probably
results from morning traffic linked with a low mixing layer,
as shown with black and red crosses on Figure 6.
We can also notice a mass of primary aerosols reaching
Toulouse from July 4 at 10 UTC between 1200 and 200 m..
Finally, at the end of 4 July, a highly concentrated secondary
aerosol air mass reaches Toulouse first 2000 m above the
surface and followed by mixing throughout the column.
The simulation shows that this air mass comes from the
Mediterranean coast and is advected over Toulouse with
high concentrations of nitrates.
4 Development of the two different pollutants disper-
sion regimes
While it is critical to know the dynamical situation for the
understanding and forecasting of pollutant dispersion, it
is natural to wonder if the model can reproduce complex
situations as convective rolls.
4.1 Evolution of the dynamical parameter −HBLLMO
Observations such as the wind direction or the potential tem-
perature illustrate that the dynamical situation over Toulouse
is very different between the two days of simulation, as the
potential temperature differs by 10 K between 3 and 4 July.
To focus on those two different situations, Figure 7 repre-
sents the evolution of the parameter −HBLLMO , where HBL is
the boundary layer height and LMO is the Monin-Obukhov
length.
The Monin-Obukhov length is a characteristic length of the
stability of the boundary layer, and is expressed as LMO =
u∗3.θ.ρ.cp
κ.g.H with u∗ the friction velocity, θ the potential tem-
perature, ρ the air density, cp the air capacity, κ the Von Kar-
mann constant, g the gravity acceleration, andH the sensible
heat flux.
The evolution of the parameter −HBLLMO is deduced from ob-
servations at two sites (Figure 7 in blue over the downtown
site of Toulouse and in green over the Saint-Sardos site lo-
cated 30 km northwest of Toulouse) and during the two days
of the IOP (in continuous line for 3 July and in dashed line for
the 4 July) Many experimental and modelling studies have
characterized the behaviour of the boundary layer as a func-
tion of the parameter−HBLLMO . Grossman (1982) describes the
function of the parameter value as follows:
– −HBLLMO ≤ 5.0 : Only roll vortex motion
– −HBLLMO ≤ 7.3 : Rolls coexist with convective cells and
are necessary for their maintenance; rolls dominant
– 7.3 ≤ −HBLLMO ≤ 21.4 : Rolls coexist with convective
cells but are not necessary for their maintenance; ran-
dom cells dominant
– 21.4 ≤ −HBLLMO : Random cells only but the shear is
important to cell structure and morphology
Those values are deduced from the BOMEX campaign
over the ocean. Other studies (Weckwerth, 1994; Moeng
B. Aouizerats et al.: Aerosol dispersion during CAPITOUL 105
and Sullivan, 1994; Hartmann et al., 1997) suggested other
criteria, but the trend is always the same with higher values
of −HBLLMO representing conditions where convective cells
dominate. Although most of these studies show the limits of
−HBLLMO between 10 and 30 for the separation between cells
and rolls, Christian and Wakimoto (1989) observed rolls
over Colorado with a value of 270 for −HBLLMO .
Thus, Figure 7 shows that the dynamical structure over
Toulouse area is different between the 2 days of simulation,
and the parameter −HBLLMO shows values on 4 July lower
than those on 3 July at the two observation sites. Moreover
observations from the Toulouse site on 4 July (drawn in
continuous blue line) has values of −HBLLMO most often lower
than 20, which is a commonly observed value for the rolls.
Therefore, we could expect the formation of rolls on 4 July.
As previously shown, the plume of particles is represented
at the regional scale, by the formation of secondary aerosols
in the plume of main cities such as Toulouse. However,
with high resolution modelling, the distribution of aerosol
particles shows a different shape. This differences are mainly
due to effect of the resolution on the turbulent scheme used
in the 2nd and 3rd domains. To understand the importance
of turbulence regime for the particle dispersion, we focus on
the dynamical conditions during the two days of the IOP.
4.2 First day: Classic plume of pollution with convec-
tive cells
Figure 8 shows a set of 4 instantaneous fields at 12 UTC on
3 July. First, the horizontal cross section of the total aerosol
mass concentration at 200m above ground level over the 2nd
domain is shown in Figure 8a. The concentrations present a
classic plume pattern, with a local maximum of 6 µg.m−3
assumed to be primary aerosols as shown in Figure 3 over
the urban area of Toulouse, and 10 µg.m−3 for aerosols, as-
sumed to be secondary as shown in Figure 3, 25 km southeast
of Toulouse. The horizontal wind vectors are overlaid with
black arrows.
Figure 8b presents the same field over the 3rd domain. Un-
like over the 2nd domain, the concentrations seem to be con-
centrated along rolls. Those concentrations show a factor
three in and out of the roll (from 4 to 12 µg.m−3).
Figure 8c shows the volume of primary aerosol mass con-
centration equals to 1 µg.m−3. While the horizontal cross
section suggests that the aerosol concentrations are advected
only along roll motion, the 3-D volume shows cell structures,
which seem to concentrate a large amount of particles (east-
ern part of the Figure 8c).
Figure 8d shows the vertical cross section of the red line in
Figures 8b and 8c for the primary aerosol mass concentra-
tion. The convective cells show a mixing height of 1800
m with primary aerosol concentrations of about 6 µg.m−3
and wind speeds along the vertical cross section higher than
30m.s−1. These wind speeds include a dilatation factor for
the vertical wind component equals to 13. This suggest that
for a vertical wind arrow along the cross section correspond-
ing to a value of 26m.s−1, the corrected value is 2m.s−1.
Figure 8 illustrates results expected by the observations of the
parameter −HBLLMO , i.e. coexisting cells and rolls. However,
the model cannot reproduce those structures with a 2.5 km
resolution. Only the 3rd domain with the 500 m resolution
manages to reproduce this complex dynamical situation.
4.3 Second day: Turbulent rolls as pollutants drivers
Figure 9 shows the same set of 4 instantaneous fields on 4
July at 12 UTC. Figure 9a also shows the horizontal cross
section of the total aerosol mass concentration at 200m above
ground level over the 2nd domain (as in Figure 8a). The con-
centrations still present a classic plume pattern with the con-
centration of aerosols, assumed to be secondary as shown in
Figure 3,higher than 12 µg.m−3 located 25 km northwest
of Toulouse. The horizontal wind vectors are overlaid with
black arrows. Figure 9b presents the same field over the
3rd domain. The rolls are again modeled at 500-m resolu-
tion, and represent a more coherent structure. The differ-
ence between concentrations located in and out of the rolls is
still higher than on 3 July, with values of 15 µg.m−3 and 4
µg.m−3 only separated by only 3 km.
Figure 9c shows the volume of primary aerosol mass concen-
tration equals to 2 µg.m−3 and shows that aerosol particles
are all concentrated within the rolls. The concentrations over
the altitude of 1500 m are not shown in this 3-D volume. Un-
like 3 July, there are no cells and the rolls show a coherent
3-dimensional structure.
Figure 9d shows the vertical cross section (presented as a
red line in Figures 9b and 9c) of the primary aerosol mass
concentration. In this cross section, only rolls are present.
The main differences between 3 July and 4 July is the ver-
tical wind velocities, which are much smaller in the rolls on
4 July (≤ 0.5m.s−1) than within the convective cells on 3
July (≥ 2m.s−1). Consequently, the aerosol particles are
less mixed within the boundary layer on 4 July even though
the potential temperature is 10 K warmer than 3 July. The
boundary layer height on 4 July from 10 to 18 UTC is 250
m less than on 3 July. We can also notice the presence of an
highly aerosol concentrated layer above the boundary layer.
Figure 9 illustrates results expected by the observations of
the parameter −HBLLMO , i.e., only convective rolls are present.
However, even when only rolls are present, the model still
cannot reproduce those structure with a resolution of 2.5 km.
Only the 3rd domain with a resolution of 500 m manages to
reproduce this complex dynamical situation.
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5 Conclusions
To have a better understanding of the urban meteorologi-
cal processes, necessary for air quality monitoring, measure-
ments acquired during the CAPITOUL field experiment al-
lowed us to evaluate the performance of high resolution nu-
merical simulations. One of the main sources of uncertain-
ties in air quality forecasting results from representation of
the meteorological conditions. Yet the meteorological fields
strongly depend on the resolution of the domains. In this
study, the importance of the horizontal resolution has been
highlighted for adequate representation of the meteorologi-
cal fields, and the link between the domain resolution and
the kind of pollution investigated. While the 10 km resolu-
tion domain allows us to focus on pollution events and inter-
action cities on a regional scale, the 500-m resolution domain
permits to investigate the role of boundary layer structure in
determining the distribution of pollutant. Both dynamical
and aerosol concentration fields were correctly reproduced
by the simulation during the two-day IOP. The results of
the 500 meter resolution simulation showed that during these
two days, the turbulent situation was different with convec-
tive rolls concentrating the major part of the aerosol particles.
The impact of this roll structure is highlighted by a factor of 5
of the pollutant concentration that can be observed over dis-
tances shorter than 3 km. Consequently, this study illustrates
the importance in reproducing such structures in case of lo-
cal pollution event or chemical accident. The suggested high
sensitivity of roll structures to dynamical situation should be
further investigated; in particular, the feedbacks of aerosol
particles on atmospheric dynamics through radiative forcing.
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Fig. 1. The three nested domains color-coded for (a) elevation above sea level in meter, (b) and (c) and black carbon emissions in ppb.m.s−1
at 3 July 10 UTC. In (a) the arrows symbolize the two dominant wind regimes AW for the Autan wind and GW for the general wind. The
black crosses over the 2nd domain (b) mark the main regional cities: A for Agen, SG for Saint-Gaudens, CC for Carcassonne, and C for
Castres. The crosses over the 3rd (c) domain denote the observational network; black and red crosses show the light meteorological stations
and the gaseous chemistry stations, respectively.
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Fig. 2. Aerosol mass concentrations in µg.m−3 (color scale) over the 1st domain a) on 3 July 10 UTC , b) on 4 July 00 UTC, c) on 4 July 10
UTC with the wind vectors at the ground level (black arrows). The main cities are drawn in black crosses: B for Bordeaux, T for Toulouse,
L for Lyon and M for Marseille.
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Fig. 3. Primary (left) and secondary (right) aerosol mass concentrations in µg.m−3 over the second domain a) on 3 July 10 UTC, b) on 4
July 00 UTC and c) on 4 July 10 UTC with the wind vectors at the ground level (black arrows).Black crosses mark the location of regional
cities: T for Toulouse, A for Agen, C for Castres, SG for Saint-Gaudens, and CC for Carcassonne.
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Fig. 4. Modeled and observed Wind direction (a and b, respectively) and wind force (c and d, respectively). Observations carried out by an
UHF radar.
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Fig. 5. (a) Black carbon and (b) total aerosol mass concentration in
µg.m−3 measured (black crosses) and modeled at the downtown-
site in dashed (a) red line and (b) blue lines. The envelope which
encompass all the downtown station measurements are in (a) orange
and (b) blue area. The average value corresponding to this area is
drawn in dashed black line.
Fig. 6. Primary (a) and secondary (b) aerosol mass concentration
profiles modeled during the 48 hours of simulation. Boundary layer
height observed (black crosses), and modeled (red crosses), are also
shown
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Fig. 7. Evolution of -HBL/LMO parameter observed over two sites: Toulouse downtown (TLS) and Saint-Sardos (SC) during the two days
of the IOP
114 B. Aouizerats et al.: Aerosol dispersion during CAPITOUL
Fig. 8. a) aerosol mass concentration over the 2nd domain. b) aerosol mass concentration over the 3rd domain. c) volume of primary aerosol
mass concentration equals to 1 µg.m−3. d) primary aerosol concentration on a vertical cross section over the 3rd domain with the boundary
layer height overlaid on a black line. All results for 3 July at 12 UTC
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Fig. 9. a) aerosol mass concentration over the 2nd domain. b) aerosol mass concentration over the 3rd domain. c) Volume of primary aerosol
mass concentration equals to 1 µg.m−3. d) primary aerosol concentration on a vertical cross section over the 3rd domain with the boundary
layer height overlaid on a black line. All results for 4 July at 12 UTC
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5.4 Conclusion
Cette partie a tout d’abord introduit les objectifs majeurs de la campagne CAPITOUL
ainsi que le protocole expe´rimental mis en place. La construction du cadastre d’e´missions des
diffe´rentes espe`ces gazeuses et particulaires a ensuite e´te´ de´crite. Cette e´tape ne´cessaire a` la
repre´sentation des e´missions a e´te´ effectue´e en conside´rant une re´solution horizontale de 500
me`tres pour l’agglome´ration toulousaine. Pre´sente´s sous la forme d’un article scientifique, les
re´sultats de la mode´lisation durant les deux jours de la POI ont montre´ l’importance du couplage
entre une repre´sentation pre´cise de la ville et des espe`ces gazeuses et particulaires, pour les
aspects de qualite´ de l’air notamment. De plus, il a e´te´ e´galement montre´ que le choix de la
repre´sentation horizontale dans le mode`le est primordial, et peut entraˆıner des changements
de repre´sentations des structures dynamiques. En effet, les re´sultats de la simulation avec une
re´solution de 500 me`tres montrent l’apparition locale de rouleaux convectifs qui concentrent la
grande majorite´ des polluants. Avec une re´solution de 2.5 km en revanche, les re´sultats de la
mode´lisation montrent un panache de vieillissement d’ae´rosols classique. Cependant, bien que les
observations montrent clairement un changement de situation dynamique entre les deux journe´es
d’e´tude, il est tre`s difficile concre`tement d’observer et de situer de fac¸on pre´cise ces phe´nome`nes
de rouleaux.
Cette partie a ainsi mis en e´vidence le roˆle des phe´nome`nes me´te´orologiques de fines e´chelles sur
la distribution des particules. Il serait de`s lors inte´ressant d’e´tudier les effets de re´troaction de
ces particules sur la dynamique, notamment a` travers l’impact radiatif des ae´rosols. Le dernier
chapitre de cette the`se est donc consacre´ a` cette e´tude en essayant, dans le meˆme cadre d’e´tude
de la campagne CAPITOUL, de quantifier l’impact des ae´rosols sur la dynamique atmosphe´rique
urbaine en prenant en compte leur roˆle dans le bilan radiatif de l’atmosphe`re.
Chapitre 6
Impact de l’ae´rosol sur la dynamique
urbaine et re´troactions sur le
transfert radiatif
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6.1 Introduction et objectifs
6.2 Impacts de la repre´sentation de la ville sur la dynamique
Comme de´crit dans le premier chapitre de cette the`se, les effets urbains se traduisent no-
tamment sur la dynamique repre´sentant la couche limite urbaine par la pre´sence d’un ıˆlot de
chaleur urbain dont l’amplitude est maximale a` la fin de la nuit. La mode´lisation durant la POI
des 3 et 4 Juillet 2004 de la campagne CAPITOUL va nous permettre d’e´valuer cet impact de
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la repre´sentation de la ville sur la dynamique, afin d’estimer et de quantifier les changements de
tempe´rature uniquement dus a` la surface urbaine.
6.2.1 Me´thodologie
Afin d’estimer les impacts de la surface urbaine sur la dynamique de la couche limite, nous
avons compare´ deux re´sultats de simulations de la campagne CAPITOUL. Les premiers re´sultats
correspondent a` la simulation de re´fe´rence (SIMref ). Les seconds correspondent a` une simula-
tion pour laquelle nous avons remplace´ les proprie´te´s de la surface urbaine par les proprie´te´s
d’une prairie (SIMprairie). Les diffe´rents parame`tres sont pre´sente´s en table 6.1.
Parame`tre Valeur ville Valeur prairie
Fraction urbaine 0.9 0.0
Fraction nature 0.1 1.0
Emissivite´ 0.85-0.94 0.97
Albe´do 0.08-0.25 0.27
Fig. 6.1: Valeurs des parame`tres de surface dans les deux simulations.
6.2.2 Re´sultats
Afin d’estimer les impacts propres a` la surface urbaine sur la dynamique, nous avons compare´
les re´sultats issus des deux simulations (SIMref et SIMprairie). Nous avons tout d’abord com-
pare´ les deux simulations a` deux instants de la POI, a` la fin de la nuit du 3 au 4 juillet a` 3 heures
UTC, et au milieu de la journe´e du 4, a` 13 heures UTC. La figure 6.2 pre´sente quatre champs
instantane´s a` 3 heures UTC (5 heures locales). Ces champs repre´sentent des diffe´rences entre les
deux simulations (SIMref − SIMprairie). La figure 6.2(a) pre´sente la diffe´rence de tempe´rature
a` 2 me`tres sur le second domaine. La figure 6.2(b) pre´sente la diffe´rence de tempe´rature a` 2
me`tres sur le troisie`me domaine. La figure 6.2(c) pre´sente la diffe´rence de flux tellurique (« long-
wave »avec > 3.33µm) montant a` 2 me`tres sur le troisie`me domaine. Enfin, la figure 6.2(d)
pre´sente la diffe´rence de tempe´rature potentielle sur une coupe verticale sur le troisie`me do-
maine (pre´sente´ en trait noir sur la figure 6.2(b) et 6.2(c) ).
Les sous-figures de la figure 6.2 nous montrent l’influence de la surface urbaine sur la
tempe´rature nocturne. En effet, les diffe´rences de tempe´rature au sol sur les second et troisie`me
domaines (a et b) vont jusqu’a` 3.5 ◦Cau centre-ville de Toulouse. On peut e´galement remar-
quer sur la figure 6.2(a) que l’impact de la surface urbaine pour les autres villes re´gionales est
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Fig. 6.2: (a) Diffe´rences de tempe´rature a` 2 me`tres sur le deuxie`me domaine entre les deux simulations ;
Les principales villes re´gionales sont note´es : T (Toulouse, C (Castres), SG (Saint-Gaudens)
et A(Agen). (b) Diffe´rences de tempe´rature a` 2 me`tres sur le troisie`me domaine entre les deux
simulations. (c) Diffe´rences de flux tellurique montant a` la surface sur le troisie`me domaine
entre les deux simulations. (d) Coupe verticale entre les altitudes de 130 et 300 m des diffe´rences
de tempe´ratures repre´sente´e par le trait noir sur les sous-figures (b) et (c). Les champs sont
repre´sente´s a` 3 heures UTC le 4 juillet.
e´galement important, avec une diffe´rence de tempe´rature de 2.5 ◦Ca` Castres par exemple. Ceci
correspond a` l’ˆılot de chaleur urbain qui n’est pas mode´lise´ dans la simulation SIMprairie, alors
que lorsque les parame`tres de surface urbaine sont pris en compte (SIMref ), le mode`le simule
la pre´sence de l’ˆılot de chaleur urbain.
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La figure 6.2(c) nous montre que cette diffe´rence de tempe´rature est principalement due au
fait qu’avec des proprie´te´s de surface urbaine, le flux radiatif tellurique (« longwave ») e´mis par
la surface urbaine est supe´rieur a` celui e´mis par la surface « verte »d’une valeur pouvant appro-
cher 20 W.m−2. En effet, les e´le´ments qui composent la surface urbaine tels que les routes, toits
et murs, emmagasinent plus de chaleur durant la journe´e qu’une surface rurale de type prairie,
et re´e´mettent cette chaleur sous forme de flux radiatif dans le « longwave »durant la nuit. En-
fin, la figure 6.2(d) nous montre la repre´sentation verticale des diffe´rences de tempe´rature. Les
diffe´rences supe´rieures a` 2 ◦Csont pre´sentes jusqu’a` une hauteur d’environ 30 me`tres au-dessus
des toits de la ville. L’amplitude des diffe´rences diminue ensuite jusqu’a` une altitude d’environ
150 me`tres au-dessus du sol, ou` elle s’annule. Cette altitude correspond a` la hauteur de la couche
limite urbaine nocturne.
La figure 6.3 pre´sente quatre champs instantane´s a` 13 heures UTC (15 heures locales). Ces
champs repre´sentent des diffe´rences entre les deux simulations (SIMref − SIMprairie).
La figure 6.3(a) pre´sente la diffe´rence de tempe´rature potentielle au niveau du sol sur le
second domaine. La figure 6.3(b) pre´sente la diffe´rence de tempe´rature potentielle au niveau du
sol sur le troisie`me domaine. La figure 6.3(c) pre´sente la diffe´rence de flux « longwave »mon-
tant au niveau du sol sur le troisie`me domaine. La figure 6.3(d) pre´sente la diffe´rence de flux
« shortwave »montant au niveau du sol sur le troisie`me domaine.
Les sous-figures de la figure 6.3 mettent en e´vidence que l’impact de la surface urbaine sur
la tempe´rature durant la journe´e est nettement moins important que durant la nuit. En effet,
les figures 6.3(a) et 6.3(b) indiquent que la diffe´rence de tempe´rature a` 2 me`tres n’exce`de pas
0.5 ◦Cau centre-ville de Toulouse, contre 3.5 ◦Cla nuit. On remarque e´galement sur la figure
6.3(a) que l’impact de la surface sur les autres villes re´gionales conduit aux meˆmes valeurs de
diffe´rence de tempe´rature de 0.5 ◦Csur Agen et Castres que sur Toulouse, mais avec un effet
moins e´tendu spatialement. Cette diffe´rence de tempe´rature est e´galement due au fait que la sur-
face urbaine absorbe plus de chaleur que la surface rurale. Cependant les figures 6.3(d) et 6.3(c)
nous montrent tout d’abord que le flux radiatif e´mis par la surface urbaine en « longwave »est
plus important que le meˆme flux e´mis par la surface « verte », de l’ordre de 50 W.m−2 en plus,
contribuant ainsi au re´chauffement de la couche limite urbaine. En revanche, la surface urbaine
re´flechit moins de flux « shortwave »que la surface « verte », jusqu’a` une diffe´rence de -40 W.m−2,
ce qui contribue au refroidissement de la couche limite urbaine. En effet, les proprie´te´s de la
surface rurale sont telles qu’elle re´fle´chit davantage le rayonnement solaire (shortwave) incident
que la surface urbaine. Ainsi, l’opposition de ces deux contributions positives et ne´gatives de
la surface sur les flux, respectivement « shortwave »et « longwave », entraˆıne un re´chauffement
moindre que la nuit ou` seule la contribution du flux tellurique intervient.
Finalement, la figure 6.4 nous montre l’e´volution temporelle des diffe´rentes tempe´ratures a`
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Fig. 6.3: (a) Diffe´rences de tempe´rature a` 2 me`tres sur le deuxie`me domaine entre les deux simulations ;
Les principales villes re´gionales sont note´es : T (Toulouse), C (Castres), SG (Saint-Gaudens)
et A(Agen). (b) Diffe´rences de tempe´rature a` 2 me`tres sur le troisie`me domaine entre les deux
simulations. (d) Diffe´rences de flux tellurique montant a` la surface sur le troisie`me domaine
entre les deux simulations. (c) Diffe´rences de flux solaire montant a` la surface sur le troisie`me
domaine entre les deux simulations. Les champs sont repre´sente´s a` 13 heures UTC le 4 juillet.
2 me`tres sur deux sites, au centre-ville et en proche banlieue a` Balma, entre les deux simulations.
La figure 6.4(a) nous pre´sente l’e´volution de la tempe´rature a` 2 me`tres correspondant au site
d’observation du centre-ville pour les deux simulations, en bleu pour SIMref et en rouge pour
SIMprairie, durant les deux journe´es de la POI. On remarque que durant les journe´es du 3 et du
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Fig. 6.4: Tempe´rature a` 2 me`tres des deux simulations au centre-ville (a) et a` Balma (b). (c) Diffe´rences
temporelles de tempe´rature entre les deux simulations sur les deux sites.
4 juillet, les diffe´rences entre les simulations sont minimes (moyenne de 0.3 ◦C). On peut noter
cependant que les diffe´rences de tempe´rature entre les deux simulations s’accentuent a` partir
de 18 heures UTC (20 heures locales) jusqu’a` un maximum de 4 ◦Ca` 5 heures UTC (7 heures
locales) le 4 juillet.
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La figure 6.4(b) nous pre´sente l’e´volution de la tempe´rature a` 2 me`tres correspondant a` un site
en proche banlieue (Balma) pour les deux simulations, en bleu pour SIMref et en rouge pour
SIMprairie, durant les deux journe´es de la POI.
De nouveau, on remarque que durant les journe´es du 3 et du 4 juillet, les diffe´rences entre
les simulations sont minimes (moyenne de 0.3 ◦C). Cependant, dans ce cas, pour un site de
proche campagne, on voit que l’ˆılot de chaleur urbain est beaucoup moins prononce´, et malgre´
une tendance a` l’augmentation des diffe´rences durant la nuit similaire au site de centre-ville, les
diffe´rences n’exce`dent pas 1 degre´.
La figure 6.4(c) re´sume l’ensemble des diffe´rences releve´es entre les deux simulations pour les
deux sites, en vert pour Balma et en noir pour le centre-ville. On retrouve notamment les
e´volutions temporelles des diffe´rences de tempe´rature a` 2 me`tres, avec une augmentation pro-
nonce´e a` partir de 20 heures UTC pour atteindre un maximum a` 5 heures UTC.
6.3 Impacts radiatifs des ae´rosols sur la dynamique urbaine
Afin d’estimer les impacts radiatifs des ae´rosols sur une ville moyennement pollue´e comme
Toulouse, nous avons applique´ le module de calcul en ligne des proprie´te´s optiques des ae´rosols
de´crit au chapitre 3 de cette the`se sur le cas d’e´tude de la POI des 3 et 4 juillet 2004 de la
campagne CAPITOUL. Mais avant de s’inte´resser aux impacts radiatifs des ae´rosols, il convient
dans un premier temps d’e´tudier les e´volutions des proprie´te´s optiques des ae´rosols et de valider
l’utilisation du module pre´ce´demment de´crit dans un cas en trois dimensions.
6.3.1 Proprie´te´s optiques des ae´rosols durant CAPITOUL
Evaluation de la restitution des proprie´te´s optiques dans une simulation 3D
Le premier jeu de donne´es de mesures optiques disponible pour effectuer cette comparaison
correspond aux mesures obtenues sur le site instrumente´ du centre-ville (sur le toit de la Poste).
Ces mesures ont e´te´ effectue´es par un aethalome`tre mesurant le coefficient d’absorption du
rayonnement par les particules, et par un ne´phe´lome`tre mesurant le coefficient de diffusion du
rayonnement. Les re´sultats de ces donne´es sont de´crits par Gomes et al. (2008). De ces coefficients
de diffusion et d’absorption peuvent eˆtre de´duits les parame`tres optiques ge´ne´ralement utilise´s
par les mode`les de rayonnement : l’albe´do de diffusion simple ou SSA et le coefficient d’extinction
ou bext.
Les figures 6.5(a), 6.5(b), 6.5(c) et 6.5(d) pre´sentent respectivement les e´volutions des coef-
ficients d’absorption, de diffusion, de l’albe´do de diffusion simple et du coefficient d’extinction,
mesure´s et mode´lise´s durant les deux jours simule´s. Les observations sont reporte´es en ligne
rouge. Les re´sultats de la simulation correspondant au point de mesure sont repre´sente´s en trait
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plein noir. Afin d’e´valuer la variabilite´ spatiale de ces coefficients, il a e´galement e´te´ reporte´
en contours grise´s la fonction de densite´ des valeurs simule´es correspondant a` un ensemble de
points compris dans une zone de 8 km sur 8 km et centre´e sur le point de mesure. La re´solution
du domaine le plus fin e´tant de 500 m, la zone contient un ensemble de 256 points. Cette zone
correspond a` l’ensemble de la ville de Toulouse. Notons que le premier contour exte´rieur reporte´
correspond a` 95 % des points contenus dans la zone. Chaque contour suivant correspondant a` 5%
de points en moins. La moyenne de l’ensemble des points contenus dans cette zone est reporte´e
en ligne pointille´e noire, et les minima et maxima en ligne continue bleue.
(a) (b)
(c) (d)
Fig. 6.5: Evolution temporelle du coefficient d’absorption (a), du coefficient de diffusion (b), de l’albe´do
de diffusion simple (c), du coefficient d’extinction (d), sur Toulouse. La ligne rouge correspond
aux observations. La ligne pleine noire correspond aux re´sultats de la simulation effectue´e au
point de mesure. Les contours grise´s correspondent a` la densite´ des valeurs simule´es pour un
ensemble de points contenus dans une zone de 8 km sur 8 km centre´e sur le point de mesure.
La ligne pointille´e noire correspond a` la valeur moyenne simule´e de cet ensemble de points. Les
lignes bleues correspondent aux valeurs minimum et maximum simule´es de cet ensemble.
Sur la figure 6.5(a) les valeurs observe´es en rouge et mode´lise´es en trait plein noir sont en
bonne ade´quation durant les 48 heures. On remarque notamment que les principales tendances
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sont correctement mode´lise´es, a` savoir des valeurs relativement faibles durant la premie`re journe´e
jusqu’a` 18 heures (a` l’exception d’un pic vers 6 heures), des valeurs beaucoup plus e´leve´es du-
rant la nuit du 3 au 4 juillet, puis des valeurs plus faibles durant la journe´e du 4 juillet. Les
ordres de grandeur sont e´galement les meˆmes entre la simulation et les observations, avec une
valeur autour de 5Mm−1 durant la journe´e du 3 juillet, puis des valeurs observe´es allant jusqu’a`
30Mm−1 durant la nuit, et enfin une valeur moyenne autour de 10Mm−1 durant la journe´e du
4 juillet. Les principales diffe´rences se situent durant la nuit du 3 au 4 juillet. Tout d’abord les
observations montrent trois pics a` 22 heures, 2 heures et 6 heures. Les re´sultats de la simulation
ne reproduisent pas le pic interme´diaire. Ceci peut s’expliquer de la meˆme fac¸on que pour le pic
de carbone suie observe´ et non simule´ de´crit dans le chapitre 4. En effet, les valeurs de la mesure
de la concentration de carbone suie de´coulent directement des mesures de l’absorption par l’ae-
thalome`tre. De plus, la valeur du premier pic observe´ est de 30Mm−1 contre 45Mm−1 pour la
simulation. Cependant, la variabilite´ spatiale du coefficient d’absorption est tre`s importante a` ce
moment de la nuit. En effet les contours grise´s correspondant a` la zone de 8 km sur 8 km centre´e
sur le point de mesure nous montrent que les valeurs du coefficient d’absorption vont de 2Mm−1
a` 53Mm−1 avec une moyenne de 20Mm−1. Cette forte variabilite´ spatiale peut s’expliquer par
la forte de´pendance du coefficient d’absorption aux e´missions, lesquelles sont particulie`rement
localise´es, et ce d’autant plus que le vent est tre`s faible durant la nuit. Ainsi, on voit que pour
deux points situe´s a` quelques kilome`tres de distance et se trouvant dans la ville de Toulouse, les
valeurs maximum de coefficient d’absorption peuvent eˆtre plus de 10 fois supe´rieures aux valeurs
minimum. Finalement, le caracte`re absorbant des particules est relativement bien repre´sente´ par
la simulation Me´so-NH couple´e au module de calcul radiatif.
Sur la figure 6.5(b) les valeurs du coefficient de diffusion observe´es en rouge et mode´lise´es en
trait plein noir sont e´galement en bonne ade´quation durant les 48 heures. On peut remarquer
que les valeurs observe´es pre´sentent moins de variabilite´ temporelle que les valeurs de coefficient
d’absorption mesure´. Le caracte`re diffusant des particules e´tant domine´ par les espe`ces secon-
daires qui se forment principalement dans le panache, a` distance des e´missions, l’e´volution de
celui-ci est moins directement lie´e a` l’intensite´ des e´missions. Les valeurs observe´es et mode´lise´es
oscillent autour d’une valeur moyenne de 20Mm−1. Globalement, les tendances et ordres de
grandeurs sont correctement mode´lise´s, a` la fois au point d’e´mission et sur l’ensemble de la zone
dont la moyenne est repre´sente´e en pointille´s noirs. On remarque e´galement que la variabilite´
spatiale des valeurs mode´lise´es sur la zone de 8 km sur 8 km est tre`s importante, notamment en
fin de seconde journe´e durant laquelle quelques points compris dans la zone atteignent la valeur
de 110Mm−1. Ceci correspond a` quelques points isole´s car la moyenne n’exce`de pas 40Mm−1.
Les caracte`res absorbant et diffusant des particules d’ae´rosol e´tant relativement correctement
repre´sente´s par la simulation. Les parame`tres optiques que sont l’albe´do de diffusion simple et le
coefficient d’extinction de´coulant des coefficents d’absorption et de diffusion peuvent ensuite eˆtre
compare´s. La figure 6.5(c) montre l’e´volution du SSA observe´ en rouge et mode´lise´ en noir. On
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remarque que sur les 48 heures de simulation, la mode´lisation repre´sente relativement correcte-
ment l’e´volution de ce parame`tre. Cependant on peut noter une quasi-constante sur-estimation
du SSA par la mode´lisation durant les heures de nuit. En particulier, alors que les observations
montrent une valeur minimum de SSA de 0.5 durant la nuit du 3 au 4 juillet, les re´sultats issus
de la simulation n’atteignent pas de si faibles valeurs. On peut penser que cette diffe´rence est a`
la fois due a` la surestimation locale du caracte`re diffusant des particules par la simulation durant
la nuit, et e´galement a` la sous-estimation locale du caracte`re absorbant par la simulation durant
la nuit. La combinaison de ces deux erreurs semble conduire a` une erreur re´sultante sur le SSA
plus importante. Cependant pour l’e´tude des impacts radiatifs, ces erreurs durant la nuit ont
moins d’impact que de meˆmes erreurs durant le jour (comme c’est le cas dans cette simulation),
car la parame´trisation des interactions entre les ae´rosols et le calcul des flux radiatifs n’est valide
qu’avec le rayonnement solaire (« shortwave »). Finalement, la tendance ge´ne´rale semble eˆtre
relativement bien repre´sente´e.
La figure 6.5(d) nous montre l’e´volution du coefficient d’extinction observe´ en rouge et
mode´lise´ en noir. On remarque que sur les 48 heures de simulation, la mode´lisation repre´sente
correctement l’e´volution de ce parame`tre. Par de´finition, le coefficient d’extinction re´sultant de
la somme des coefficients d’absorption et de diffusion, les erreurs notables que l’on peut voir
entre les observations et les re´sultats de simulation sont la re´sultante des erreurs cumule´es sur
les coefficients d’absorption et de diffusion. Ainsi, on retrouve un pic non simule´ a` 2 heures du
matin le 4 juillet. De plus, on peut e´galement observer la forte variabilite´ spatiale non seulement
pendant la nuit du 3 au 4 juillet re´sultant de la variabilite´ mode´lise´e sur le coefficient d’absorp-
tion, mais e´galement pendant l’apre`s-midi du 4 juillet re´sultant de la forte variabilite´ mode´lise´e
sur le coefficient de diffusion.
En conclusion de cette comparaison des proprie´te´s optiques recueillies sur le site du centre-
ville de Toulouse avec les re´sultats de la simulation, tant les proprie´te´s optiques que la repre´sentation
des ae´rosols apparaissent correctement mode´lise´s. En effet, la simulation des proprie´te´s optiques
re´sultant de l’application du module permettant de mode´liser l’e´volution des particules d’ae´rosols
est en ade´quation avec les observations a` la fois temporellement et en amplitude. De plus, on
peut remarquer que la forte variabilite´ spatiale de ces parame`tres, principalement due a` la forte
variabilite´ spatiale des concentrations de chaque type d’ae´rosol, est correctement reproduite par
la simulation.
Un autre test d’e´valuation du module a pu eˆtre re´alise´ en comparant l’e´volution de l’e´paisseur
optique des ae´rosols observe´e par un photome`tre sur le site du Fauga (a` 30 km au sud-est de
Toulouse) appartenant au re´seau d’observations AERONET, avec les re´sultats de la simulation.
La figure 6.6 pre´sente ces re´sultats. Les croix rouges correspondent aux observations et le trait
plein bleu aux valeurs simule´es.
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Fig. 6.6: Evolution temporelle de l’e´paisseur optique des ae´rosols mesure´e par un photome`tre sur le site
du Fauga, et mode´lise´e pour ce meˆme point.
Sur les deux jours de simulation, la comparaison entre les observations et la simulation nous
montre une sous-estimation constante du mode`le. Bien que les ordres de grandeurs semblent eˆtre
a` peu pre`s bien repre´sente´s, on remarque que les valeurs simule´es sont constamment infe´rieures
aux valeurs observe´es. Cependant, la tendance principale de l’AOD pour les deux journe´es est
relativement correctement repre´sente´e, c’est-a`-dire que les valeurs fluctuent autour de 0.1 durant
la premie`re journe´e et la nuit pour les observations (0.07 pour la simulation), alors que pour le
4 juillet les valeurs atteignent 0.3 pour les observations (0.25 pour la simulation). On remarque
notamment une augmentation de l’e´paisseur optique observe´e le 4 juillet vers 12 heures alors
que cette augmentation n’a lieu que 6 heures plus tard dans la simulation. Il est probable que
ce de´calage temporel re´sulte de la meˆme erreur sur la dynamique mise en e´vidence dans la com-
paraison des profils de vent dans le chapitre pre´ce´dent.
Les raisons de ces erreurs plus importantes que sur le site du centre-ville peuvent eˆtre multiples.
Tout d’abord, le point de grille correspondant au site du Fauga se trouve dans le second domaine
qui a une re´solution horizontale de 2.5 km. Or la variabilite´ spatiale qui a e´te´ mise en avant
dans la comparaison des parame`tres optiques sur le site du centre-ville de Toulouse (avec une
re´solution de 500 m) pourrait ici jouer un roˆle important. Ainsi, un panache localement fort ob-
serve´ par le photome`tre pourrait se trouver moyenne´ sur le point de grille de 2.5 sur 2.5 km. De
plus, l’e´paisseur optique re´sulte de l’inte´gration du coefficient d’extinction sur toute la colonne
verticale de l’atmosphe`re. Il est donc possible que l’on sous-estime les concentrations de parti-
cules sur la verticale a` cause d’une sous-estimation des e´missions dans cette zone. Enfin, il est
e´galement probable que le transport a` l’e´chelle de la re´gion toulousaine ne soit pas pre´cise´ment
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bien repre´sente´. On peut notamment penser que le de´calage temporel entre les pics d’e´paisseur
optique observe´s et mode´lise´s re´sulte du de´calage de l’arrive´e d’un panache de particules sur le
site du Fauga entre observations et mode´lisation, qui serait duˆ a` une mauvaise repre´sentation
du transport re´gional.
Illustration de la variabilite´ spatiale des proprie´te´s optiques
Afin d’illustrer la variabilite´ spatiale des proprie´te´s optiques observe´es dans le paragraphe
pre´ce´dent, la figure 6.7(a) nous montre les valeurs de SSA mode´lise´es le 4 juillet au matin (a`
5 heures), sur le troisie`me domaine qui englobe l’agglome´ration toulousaine, et la figure 6.7(b)
nous pre´sente le meˆme champ mais a` 12 heures le 4 juillet sur le second domaine.
Sur la figure 6.7(a), on remarque tout d’abord que les valeurs les plus basses de SSA des-
cendent jusqu’a` 0.6 et se situent a` quelques kilome`tres des sources d’e´missions dans le panache.
Le reste des valeurs pour le centre-ville se situe aux alentours de 0.7, alors qu’en dehors du
centre-ville les valeurs se situent aux alentours de 0.8. La forte variabilite´ peut eˆtre notamment
mise en e´vidence en pointant des cas extreˆmes tels qu’au nord du centre-ville de Toulouse, ou`
les valeurs de SSA passent de 0.7 a` 0.8 a` seulement quelques kilome`tres de distance (au nord et
a` l’ouest de l’extreˆme nord du centre-ville).
De plus, afin de ve´rifier la forte de´pendance entre composition d’ae´rosol et valeur de SSA,
les compositions chimiques des particules pour trois points repre´sentatifs pre´sentant des valeurs
de SSA respectivement de 0.6, 0.7 et 0.8 sont montre´es sous forme de camemberts sur la figure
6.7. On remarque que pour le point pre´sentant une valeur de SSA de 0.6, traduisant ainsi un
fort caracte`re absorbant, l’ae´rosol est compose´ a` 73 % de particules primaires, dont notamment
21 % de carbone suie (BC), dont le caracte`re absorbant est bien connu. Pour le point pre´sentant
une valeur de SSA de 0.7, les particules primaires ne repre´sentent plus que 57 % du total de la
composition chimique. Finalement, pour le point en amont du panache pre´sentant une valeur
de SSA de 0.8, les particules sont majoritairement compose´es d’ae´rosols secondaires, dont le
caracte`re diffusant est plus important que le caracte`re absorbant.
La figure pre´sente un cas de panache d’ae´rosols sur le second domaine, avec des ae´rosols
plus vieux et majoritairement compose´s d’espe`ces secondaires. Les valeurs de SSA varient de
0.7 a` 0.9. Les valeurs les plus faibles (excepte´ aux limites du domaine) de SSA se trouvent au
centre-ville de Toulouse. Les ae´rosols pre´sents dans cette zone, proches des sources d’e´missions,
pre´sentent une composition chimique majoritairement compose´e d’espe`ces primaires, avec 46 %
de carbone organique primaire et 10 % de carbone suie.
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Fig. 6.7: Valeur du SSA a` la surface (a) a` 5 heures du matin le 4 juillet sur le troisie`me domaine, (b) a`
12h le 4 juillet sur le second domaine, et repre´sentation de la composition chimique des ae´rosols
en trois points repre´sentatifs.
Les valeurs de SSA dans le panache de Toulouse atteignent 0.9. Les ae´rosols dans ce panache
sont majoritairement compose´s d’espe`ces secondaires, avec 28 % de SO4, 17 % de NH4, 24 %
de NO3 et 14 % de SOA.
Enfin, en aval de Toulouse, les valeurs de SSA fluctuent autour de 0.8. Les ae´rosols dans cette
zone pre´sentent une composition chimique majoritairement secondaire, mais dans une moindre
mesure que dans le panache de Toulouse. En effet, on peut noter que 41 % de la masse totale
des ae´rosols est compose´e d’espe`ces primaires (contre 17 % dans le panache), et 59 % d’espe`ces
secondaires (contre 83 % dans le panache).
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Cette figure 6.7 a permis de mettre en e´vidence le lien direct entre la composition chimique
de la population d’ae´rosols et les proprie´te´s optiques, et ce dans deux cas diffe´rents : dans un
cas nocturne sur le centre-ville de Toulouse, ou` les espe`ces primaires dominent, puis un cas de
vieillissement d’ae´rosols dans un panache sur le second domaine, ou` les espe`ces secondaires sont
tre`s largement majoritaires.
6.3.2 Impact des ae´rosols sur la dynamique urbaine
Afin d’e´tudier les impacts radiatifs des ae´rosols, la me´thodologie utilise´e consiste a` comparer
deux simulations. La premie`re simulation, appele´e SIMref , est la simulation de re´fe´rence, et ne
prend pas en compte les ae´rosols dans le calcul du rayonnement. La seconde simulation appele´e
SIMrad calcule les proprie´te´s optiques des ae´rosols en chaque point de maille et a` chaque pas
de temps afin de les prendre en compte dans les calculs du transfert radiatif.
Un des premiers e´le´ments de comparaison entre les deux simulations est la diffe´rence de flux
radiatifs a` la surface. Ainsi, nous avons repre´sente´ sur la figure 6.8 la diffe´rence de flux solaire
(« shortwave ») arrivant a` la surface au centre-ville de Toulouse durant les deux journe´es de
simulation, soit SWrad − SWref , ainsi que l’e´paisseur optique des ae´rosols (AOD) correspon-
dante. Ces deux parame`tres sont des conse´quences directes de l’interaction des particules avec
le rayonnement.
La figure 6.8 nous montre que les ae´rosols dans l’atmosphe`re re´duisent le rayonnement solaire
atteignant la surface en l’absorbant et en le re´trodiffusant. Ainsi, on note qu’un maximum de 30
W.m−2 du rayonnement solaire est re´duit par les ae´rosols. Ces 30 W.m−2 repre´sentent moins de
5 % du flux solaire total qui s’e´le`ve au maximum a` 800 W.m−2 durant ces 3 et 4 juillet a` Toulouse.
L’e´volution de ces parame`tres de´coule directement de l’interaction des ae´rosols avec le rayon-
nement. Plus indirectement, ces interactions entraˆınent des variations sur la dynamique, et no-
tamment sur la tempe´rature. On peut ainsi se demander quel est l’impact de l’interaction des
ae´rosols avec le rayonnement solaire sur la tempe´rature.
La figure 6.9 nous pre´sente la diffe´rence de tempe´rature a` 2 me`tres entre les deux simulations,
soit T2mrad − T2mref .
Cette figure nous montre tout d’abord que la tendance ge´ne´rale semble indiquer une tempe´rature
a` 2 me`tres plus basse lorsque les proprie´te´s optiques des ae´rosols sont prises en compte dans le
calcul des flux radiatifs. On remarque notamment que durant les deux journe´es, correspondant
aux deux pe´riodes entre 5 et 20 heures et entre 30 et 42 heures, la diffe´rence de tempe´rature
est nettement ne´gative (T2mrad < T2mref ). Alors que durant la premie`re journe´e, la diffe´rence
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Fig. 6.8: Evolution de la diffe´rence de flux solaire arrivant a` la surface entre les deux simulations (en
bleu), et l’e´paisseur optique des ae´rosols (AOD) (en rouge).
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Fig. 6.9: Evolution de la diffe´rence de la tempe´rature a` 2 me`tres entre les deux simulations.
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de tempe´rature n’exce`de pas -0.2 ◦Cavec une moyenne de -0.1 ◦C, lors de la seconde journe´e la
diffe´rence de tempe´rature atteint cette fois -0.3 ◦Cavec une moyenne de -0.2 ◦C.
La nuit cependant, ainsi qu’a` la fin de la deuxie`me journe´e, les valeurs semblent davantage
bruite´es, et le signal montre des diffe´rences de tempe´ratures positives allant jusqu’a` +0.6 ◦C.
Afin d’e´tudier verticalement ces diffe´rences, la figure 6.10 nous montre les profils verticaux de
concentrations d’ae´rosols supe´rieure a` 5 µg.m−3 (en haut) et de diffe´rences de tempe´rature dont
la valeur absolue est supe´rieure a` 0.05 ◦C(en bas).
Fig. 6.10: Evolution temporelle des profils verticaux de concentrations d’ae´rosols (haut) et de diffe´rences
de tempe´rature (bas).
La figure 6.10 nous permet tout d’abord de retrouver l’e´volution temporelle et verticale des
concentrations d’ae´rosols au centre-ville de Toulouse. De plus, on peut observer les fortes concen-
trations a` la surface durant la nuit du 3 au 4 juillet correspondant a` une situation dynamique
de vent faible et donc d’accumulation d’ae´rosols. Enfin on peut noter la forte concentration en
altitude en fin de deuxie`me journe´e correspondant a` l’arrive´e d’un panache re´gional d’origine
me´diterrane´enne.
Lorsqu’on s’inte´resse aux diffe´rences de tempe´ratures sur la colonne au-dessus du centre-
ville, on remarque que l’ensemble de la couche limite est plus froide lorsque les ae´rosols sont
pris en compte dans le transfert radiatif. Cette diffe´rence de tempe´rature est de l’ordre de 0.1
◦Cla premie`re journe´e et de 0.2 la seconde journe´e. On remarque e´galement qu’au sommet de la
couche limite, la tempe´rature est plus importante dans la simulation SIMrad que dans SIMref .
Cette diffe´rence positive est due a` une diffe´rence d’altitude du sommet de l’inversion, et ainsi de
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la couche limite. En effet, comme montre´ par la figure 6.8, une partie du rayonnement incident
est diffuse´e et absorbe´e. Cette diffe´rence de flux entraˆıne un de´veloppement moins important de
la convection, et ainsi une e´paisseur de couche limite moins importante, jusqu’a` 100 me`tres la
seconde journe´e.
Enfin, on remarque qu’a` la fin de la seconde journe´e, le signe de la diffe´rence de tempe´rature
s’inverse pendant quelques heures. Ce phe´nome`ne local est duˆ a` la perturbation de la dynamique
re´sultant de la prise en compte des ae´rosols dans le calcul des flux radiatifs. Ainsi, les structures
dynamiques entre les deux simulations sont spatialement de´cale´es, entraˆınant des diffe´rences
plus importantes et oppose´es a` seulement quelques heures d’intervalle (entre 42 et 45 heures, et
entre 45 et 48 heures). On retrouve les meˆmes tendances sur l’ensemble de la couche limite que
sur la tempe´rature a` 2 me`tres pre´sente´e en figure 6.9.
Afin de s’affranchir de ces variabilite´s spatiales, il est inte´ressant de comparer les diffe´rences
de tempe´ratures moyenne´es sur plusieurs points de mailles. Dans un premier temps, les figures
6.11(a) et 6.11(b) pre´sentent la diffe´rence de tempe´rature moyenne´e en rouge, ainsi que la densite´
de tempe´rature sur (a) l’ensemble des points de l’agglome´ration toulousaine, soient 256 points
et (b) sur l’ensemble des points du second domaine, c’est-a`-dire sur une zone de 125 km par
125 km re´partie en 3600 points. Il est a` noter que le premier contour englobe, a` chaque pas de
temps, 99 % des valeurs et que chaque contour suivant inclut 2 % de points en moins.
On remarque tout d’abord sur la figure 6.11(a) que la moyenne en rouge pre´sente la meˆme
tendance que la diffe´rence au point de mesure du centre-ville pre´sente´e sur les figures 6.9 et
6.10. Ainsi, la tendance ge´ne´rale est un refroidissement de la tempe´rature au sol, mais avec des
tempe´ratures localement plus chaudes aux alentours de 20 heures les deux journe´es. On peut
e´galement noter que la variabilite´ spatiale est beaucoup plus importante durant les nuits que
durant les journe´es. On remarque sur la figure 6.11(b) que la tendance ge´ne´rale est e´galement
au refroidissement, et est plus fortement marque´e que sur la zone urbaine. En effet, on voit que
la diffe´rence de tempe´rature moyenne au sol atteint 0.6 ◦C. Contrairement a` la zone urbaine,
le signal est tre`s peu bruite´. Ceci nous permet de de´duire la tendance ge´ne´rale de fac¸on plus
pre´cise. La figure 6.12 re´sume les e´volutions compare´es des tempe´rature moyenne´es au sol sur
la ville de Toulouse a` une re´solution de 500 me`tres, et sur l’ensemble de la re´gion toulousaine a`
une re´solution de 2.5 km.
Cette figure nous montre dans un premier temps que durant les 42 premie`res heures de la
simulation, les tendances sont les meˆmes pour les diffe´rences de tempe´rature sur les deux zones.
On peut cependant observer que la moyenne obtenue sur la zone urbaine est nettement plus
bruite´e que la moyenne sur l’ensemble des points du second domaine. La diffe´rence du nombre
de points e´chantillonne´s ainsi que la surface de la zone est certainement la cause de ce bruit.
La principale diffe´rence entre les deux zones a lieu durant les 6 dernie`res heures de simulation.
Alors que la diffe´rence de tempe´rature est nettement ne´gative sur la zone couvrant le second
domaine, elle est davantage bruite´e sur la zone urbaine et pre´sente un maximum local nettement
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Fig. 6.11: Evolution des diffe´rences de tempe´rature a` 2 me`tres sur la zone urbaine de Toulouse et sur la
re´gion toulousaine. Les contours repre´sentent la densite´ de points pour chacune des zones.
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Fig. 6.12: Evolution temporelle des moyennes de diffe´rence de tempe´rature sur le domaine urbain et sur
la re´gion toulousaine.
positif a` 20 heures et atteignant 0.4 ◦C. Ce maximum local e´quivaut a` une diffe´rence spatiale
de structures dynamiques, certainement due a` une divergence de la spatialisation des structures
dynamiques entre les deux simulations.
Enfin, la figure 6.13 nous pre´sente les diffe´rences de tempe´ratures a` la surface entre les deux
simulations sur le second domaine le 4 juillet a` 12 heures. Sur cette figure sont superpose´es les
valeurs d’e´paisseurs optiques des ae´rosols en isolignes noires.
On peut remarquer dans un premier temps que comme attendu, la tendance ge´ne´rale est au
refroidissement de la couche limite par l’interaction des ae´rosols avec le rayonnement solaire. La
valeur moyenne de diffe´rence de tempe´rature sur ce second domaine est de -0.2 ◦C. On peut
e´galement remarquer la pre´sence de maxima positifs atteignant la valeur de +0.05 ◦C, principa-
lement dus a` une diffe´rence spatiale de structures dynamiques. Enfin, les AOD reporte´es nous
montrent que bien que les valeurs maximales (0.1) se situent dans le panache de Toulouse, a`
l’ouest du domaine, ce n’est pas dans cette zone que le refroidissement radiatif duˆ aux ae´rosol
est maximal. Pour aller plus loin, il n’apparaˆıt pas sur cette figure de signal d’un refroidissement
localise´, mais plus un refroidissement sur l’ensemble de la couche limite. Il apparaˆıt donc que le
refroidissement radiatif duˆ aux ae´rosols selon la situation me´te´orologique de la POI intervient
sur l’ensemble de la re´gion de simulation, et ne semble pas eˆtre plus favorablement pre´sent dans
les zones a` fortes concentrations d’ae´rosols. De ce fait, il apparaˆıt difficile d’e´tablir un lien entre
la localisation des ae´rosols et la situation spatiale des impacts radiatifs qui en de´coulent.
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Fig. 6.13: Diffe´rences de tempe´rature entre les deux simulations (couleur) et l’e´paisseur optique des
ae´rosols (isolignes noires) sur le second domaine le 4 juillet a` 12 heures.
6.4 Bilan quantitatif des diffe´rents impacts et conclusions
6.4.1 Bilan quantitatif et comparaison des impacts
Ce chapitre a mis en e´vidence les impacts radiatifs des ae´rosols et les a compare´ au roˆle de
la surface urbaine sur la dynamique. Alors que la prise en compte des proprie´te´s optiques des
ae´rosols induit une diffe´rence de tempe´rature sur l’ensemble de la couche limite sur l’ensemble
de la zone ge´ographique de l’ordre de -0.5 ◦C, l’impact de la surface urbaine est nettement
plus localise´ sur la ville, et pre´sente des diffe´rences de tempe´ratures de l’ordre de 4 ◦C. L’effet
de la surface urbaine est localise´ spatialement au centre-ville, et conduit a` une diffe´rence de
tempe´rature maximum de 1 ◦Ca` seulement 10 km du centre-ville. La figure 6.14 met en e´vidence
ces impacts a` la fois au centre-ville de Toulouse et a` la campagne. Au centre-ville de Toulouse,
la figure 6.14(a) montre que l’impact des ae´rosols sur la tempe´rature est tre`s infe´rieur en am-
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plitude a` celui induit par la surface urbaine. En effet, alors que l’impact de la surface urbaine
sur la tempe´rature induit un re´chauffement de tempe´rature la nuit allant jusqu’a` 4 ◦C, l’im-
pacts des ae´rosols induit un refroidissement maximum de 0.4 ◦C, c’est-a` dire environ 10 % du
re´chauffement induit par la surface urbaine. On peut cependant observer sur cette meˆme figure
6.14(a) que durant quelques heures, entre 7 et 12 heures UTC le 3 et le 4 juillet, les effets de la
surface urbaine et des ae´rosols sur la tempe´rature vont dans le meˆme sens, et s’additionnent.
La figure 6.14(b) nous montre l’impact des ae´rosols et de la surface urbaine sur un site proche de
la campagne. Dans ce cas on peut remarquer que l’impact de la surface urbaine est nettement
moins prononce´, induisant un re´chauffement maximum de l’ordre de 0.5 ◦C(en ne´gligeant les
pics). L’impact des ae´rosols se traduit de la meˆme fac¸on qu’en centre-ville apre`s un refroidisse-
ment de la couche limite de l’ordre de 0.5 ◦C. Ainsi, les deux effets semblent s’annuler, pre´sentant
sensiblement la meˆme amplitude mais des signes oppos.
6.4.2 Conclusions
Ce chapitre a pre´sente´ les re´sultats de simulations visant a` e´tudier les impacts des ae´rosols
urbains sur la dynamique de la couche limite, ainsi que la comparaison de ces impacts avec les
re´troactions issues de la repre´sentation de la ville.
Afin d’e´tudier les impacts radiatifs des ae´rosols, il a fallu dans un premier temps e´valuer la resti-
tution des parame`tres optiques des ae´rosols par le module de´veloppe´ et de´crit en chapitre 4. Ainsi,
cette section a permis d’e´valuer le module de calcul des proprie´te´s optiques des ae´rosols dans
une simulation en trois dimensions, sur un cas re´el durant la campagne CAPITOUL. Les com-
paraisons des proprie´te´s optiques avec les observations acquises durant la campagne montrent
une bonne restitution des parame`tres optiques. Il semble que les principales diffe´rences avec les
observations de´coulent d’erreurs sur la repre´sentation de la concentration de certains ae´rosols,
notamment de black carbon durant la nuit du 3 au 4 juillet.
L’application de ce module radiatif a ainsi permis de quantifier les impacts radiatifs des
ae´rosols sur la dynamique urbaine. Les re´sultats des simulations montrent que dans le cas d’une
ville moyennement pollue´e comme Toulouse, et sous un re´gime de vent moyen, la conse´quence
directe de la pre´sence des ae´rosols et de leur interaction avec le rayonnement solaire est une di-
minution du flux solaire arrivant a` la surface de l’ordre de 30 W.m−2 au maximum, par diffusion
et absorption du rayonnement.
Cette diffe´rence de flux solaire atteignant la surface induit des re´troactions sur la dynamique, et
notamment sur la tempe´rature de la couche limite. Ces conse´quences indirectes de l’interaction
des particules d’ae´rosol avec le rayonnement solaire montrent un refroidissement de la couche
limite de l’ordre de -0.4 ◦C. En comparaison, il a e´te´ e´galement montre´ dans ce chapitre que
dans le meˆme cadre d’e´tude de la campagne CAPITOUL, l’impact de la surface urbaine sur
la dynamique induisait un re´chauffement de la couche limite de l’ordre de +4 ◦Cau maximum
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Fig. 6.14: Impacts sur la tempe´rature a` 2 me`tres de la surface urbaine et des ae´rosols au centre-ville de
Toulouse et en campagne.
durant la nuit.
Ainsi, l’impact des ae´rosols pourrait sembler quasi-ne´gligeable devant celui de la surface ur-
baine. Cependant, ce chapitre a montre´ que l’impact de la surface urbaine sur la tempe´rature
e´tait spatialement localise´ sur la ville. L’impact des ae´rosols est au contraire indife´rencie´ sur
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l’ensemble de la re´gion. Ainsi, a` quelques dizaines de kilome`tres de Toulouse, les effets de la
ville et des ae´rosols sur la tempe´rature sont du meˆme ordre de grandeur, mais oppose´s en signes
(avec chacun une amplitude de 0.4 ◦C), et semblent alors s’annuler.

Chapitre 7
Conclusions et perspectives
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7.1 Conclusions ge´ne´rales
Les particules d’ae´rosols sont une composante majeure du syste`me atmosphe´rique. Leur roˆle
dans la formation des nuages, leur impact ne´faste sur la qualite´ de l’air et donc de la sante´, ou
encore les interactions avec le rayonnement font que leurs e´tudes conduites a` diffe´rentes e´chelles
est d’un inte´reˆt grandissant. Les e´tudes sur la compre´hension des processus physiques re´gissant
l’e´volution des particules ainsi que les interactions avec d’autres processus me´te´orologiques sont
ge´ne´ralement conduites a` fine e´chelle. Les e´tudes concernant la qualite´ de l’air comme la pre´vision
d’e´pisodes de pollution intense s’inte´ressent a` l’e´volution des ae´rosols a` l’e´chelle re´gionale. Enfin,
le roˆle des ae´rosols dans le syste`me atmosphe´rique fait que les exercices de projections clima-
tiques doivent prendre en compte ces particules dans les scenarii d’e´volutions du climat.
D’origines naturelle et anthropique, la varie´te´ des sources de particules dans l’atmosphe`re ex-
plique que ces dernie`res pre´sentent un large e´ventail de composition chimique et de tailles.
Or, ces parame`tres physico-chimiques sont de´terminants en terme d’impacts des ae´rosols.
Aussi, il apparaˆıt capital de pouvoir e´valuer correctement leurs proprie´te´s physico-chimiques.
Dans ce cadre, nous proposons d’e´tudier les interactions des particules atmosphe´riques d’ori-
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gine urbaine avec le rayonnement solaire. Or les e´tudes portant sur ce sujet pre´sentent de nom-
breuses incertitudes quant aux impacts radiatifs des ae´rosols. C’est pourquoi nous avons tout
d’abord cherche´ a` de´velopper un module de calcul des proprie´te´s optiques des ae´rosols en fonc-
tion de la composition chimique de´taille´e et des proprie´te´s granulome´triques des particules. Ce
module est base´ sur la construction de look-up tables a` partir d’une double interpolation polyno-
miale en fonction du rayon me´dian de la population de particules. Il accepte en donne´es d’entre´e
les parame`tres descriptifs de la loi lognormale de´crivant le spectre granulome´trique de la po-
pulation d’ae´rosols, ainsi que la composition chimique des particules. Ce module a e´te´ e´value´
dans un premier temps en le comparant aux calculs directs de la the´orie de Mie sur laquelle
est base´e la construction des tables. Dans un second temps, il a e´te´ e´value´ dans un cas re´el
par comparaison avec des observations des proprie´te´s optiques des ae´rosols acquises durant la
campagne EUCAARI effectue´e aux Pays-Bas. Les re´sultats de ces comparaisons montrent que
le module parvient a` repre´senter de fac¸on satisfaisante les proprie´te´s optiques des particules. De
plus, le couˆt nume´rique de l’utilisation de ce module qui a e´te´ estime´ est tout a` fait abordable
par rapport au couˆt nume´rique des autres processus simule´s. De ce fait, ce module comple`tement
externalise´ peut eˆtre utilise´ dans tous les mode`les atmosphe´riques, aussi bien les mode`les clima-
tiques pour estimer l’impact climatique des ae´rosols, que les mode`les de moyenne et fine e´chelle.
La campagne CAPITOUL a eu lieu entre fe´vrier 2004 et fe´vrier 2005 a` Toulouse, et visait
notamment a` e´tudier les interactions entre la dynamique urbaine et les particules et gaz at-
mosphe´riques. Nous avons reproduit la situation me´te´orologique pre´sente durant la POI des 3
et 4 juillet 2004 a` l’aide du mode`le atmosphe´rique Me´so-NH. La configuration du mode`le per-
met de simuler les e´volutions des ae´rosols durant ces deux journe´es a` diffe´rentes e´chelles, de la
re´solution horizontale de 10 km couvrant le sud de la France, jusqu’a` la re´solution de 500 m
sur la ville de Toulouse. Pour cela nous avons pre´alablement construit un cadastre d’e´missions
de gaz et d’ae´rosols primaires afin d’initialiser les e´missions a` la fois de la ville de Toulouse,
mais e´galement de l’ensemble des villes et routes de France afin de conside´rer les interactions
de la pollution entre diffe´rentes villes. Les comparaisons avec les observations montrent que la
simulation parvient a` reproduire a` la fois la situation dynamique durant ces deux jours, mais
e´galement l’e´volution des particules d’ae´rosol. L’analyse des simulations montre e´galement que
selon l’e´chelle utilise´e, la repre´sentation de la pollution particulaire diffe`re grandement. Ainsi,
les re´sultats analyse´s sur le domaine couvrant le sud de la France montrent que pendant ces
deux jours il y a une forte interaction entre les e´missions de Toulouse et celles de Bordeaux.
La situation me´te´orologique conduit a` ce que les e´missions fraˆıches de Toulouse se me´langent
au panache constitue´ d’ae´rosols plus vieux provenant de Bordeaux. Un panache re´sultant est
donc pre´sent, comprenant a` la fois des particules fraˆıches et des particules plus aˆge´es. L’analyse
des re´sultats sur le domaine le plus fin dont la re´solution est de 500 m et couvrant la ville de
Toulouse montre que la situation dynamique a conduit a` la formation de rouleaux convectifs.
La nature dynamique de ces rouleaux les conduit a` concentrer quasiment tous les polluants.
Larges de quelques kilome`tres, ils concentrent ainsi les particules en laissant des zones avec
des faibles concentrations entre eux. Ce phe´nome`ne n’est reproduit par la simulation qu’avec
une re´solution de 500 m. On peut penser que dans des e´ve´nements de pollution extreˆme ou
d’accidents chimiques, il peut s’ave´rer tre`s utile de repre´senter ces structures cohe´rentes qui
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concentrent quasiment tous les gaz et particules, et peuvent se re´ve´ler localement dangereuses.
La campagne CAPITOUL nous a e´galement servi de cadre d’e´tude afin d’e´tudier les impacts
radiatifs des ae´rosols. Nous avons donc applique´ le module de calcul des proprie´te´s optiques
des ae´rosols a` la simulation Me´so-NH afin d’estimer et de quantifier les forc¸ages radiatifs des
ae´rosols, puis les re´troactions sur la dynamique. Les observations acquises durant la campagne
CAPITOUL nous ont e´galement permis de valider les calculs des proprie´te´s optiques des ae´rosols
effectue´s dans la simulation. Les re´sultats des simulations montrent que les proprie´te´s optiques
des ae´rosols urbains sont extreˆmement variables dans l’espace. Ceci est directement lie´ au fait
que l’environnement urbain pre´sente des ae´rosols tre`s diffe´rents, avec des caracte´ristiques varie´es.
Les forc¸ages radiatifs induits par les ae´rosols urbains sur une ville moyennement pollue´e comme
Toulouse montrent une diffe´rence de flux solaire de 30 W.m−2 en moins atteignant la surface. La
conse´quence de la diminution du rayonnement incident est une perturbation de la dynamique,
et notamment sur la tempe´rature. Ainsi, les forc¸ages radiatifs des ae´rosols conduisent a` une
diminution de la tempe´rature dans la couche limite de l’ordre de -0.4 degre´s. Ce refroidissement
de la couche limite semble e´galement impliquer une le´ge`re diminution de l’e´paisseur de la couche
limite, de l’ordre de 60 me`tres au maximum. En comparaison, nous avons montre´ que l’influence
de la surface urbaine sur la tempe´rature provoquait un re´chauffement de 4 degre´s au maximum
durant la nuit. Cependant ce re´chauffement est tre`s fortement localise´, et ne vaut plus que pour
10 %, soit 0.4 degre´s a` une dizaine de kilome`tres du centre-ville de Toulouse. L’impact radiatif
des ae´rosols est au contraire largement ge´ne´ralise´ sur l’ensemble de la re´gion d’e´tude. Ainsi, mis
a` part au-dessus de la ville de Toulouse ou` l’impact de la surface urbaine sur la dynamique
est largement pre´ponde´rant, sur l’ensemble de la re´gion les effets des ae´rosols et de la surface
urbaine sur la tempe´rature sont du meˆme ordre de grandeur et de signes oppose´s, et semblent
ainsi s’annuler.
7.2 Perspectives
Cette e´tude a permis de mettre en exergue la complexite´ de la repre´sentation des ae´rosols et
de leurs impacts. Le module de calcul des proprie´te´s optiques des ae´rosols e´tant comple`tement
externalise´, il serait inte´ressant de l’appliquer a` d’autres mode`les, atmosphe´riques ou climatiques.
De plus, il pourrait eˆtre inte´ressant d’approfondir l’e´tude de l’impact radiatif des ae´rosols sur
un cas d’e´tude diffe´rent, avec par exemple de plus fortes concentrations de particules. En ef-
fet, on peut se demander si l’impact radiatif des particules ne serait pas plus important sur
une ville plus grande, et dans un e´pisode de pollution davantage prononce´. Dans ce cadre, des
campagnes urbaines comme celles re´alise´es dans le cadre du projet MEGAPOLI peuvent pro-
longer cette e´tude, et de futures campagnes de mesures comme celles pre´vues dans le cadre
du chantier Me´diterrane´e (CHARMEX), ou la prochaine campagne sur l’e´tude des poussie`res
de´sertiques FENNEC pourraient e´galement permettre d’e´tudier les forc¸ages radiatifs des ae´rosols
dans d’autres conditions d’e´missions et de vieillissement.
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Il serait dans ce cadre inte´ressant de confronter le module de´veloppe´ a` d’autres situations
en terme de type d’ae´rosol. De plus, nous pourrions e´tudier l’influence du type de me´lange
conside´re´ dans le cas de pre´sence d’ae´rosols continentaux et de poussie`res de´sertiques, comme
cela a e´te´ observe´ durant les derniers jours de la campagne EUCAARI. Ainsi, nous pourrions
calculer les proprie´te´s optiques des ae´rosols en conside´rant les deux populations d’ae´rosols en
me´lange externe, calculer des proprie´te´s optiques e´quivalentes, et les comparer aux proprie´te´s
optiques correspondant a` un me´lange interne des deux populations en conside´rant les poussie`res
de´sertiques comme inclues dans la partie « core »de l’ae´rosol.
Une application supple´mentaire de l’utilisation du module radiatif serait de l’utiliser comme
outil de validation de mode`les me´te´orologiques. En effet, de nombreux tests de validation de ces
mode`les sont aujourd’hui constitue´s de comparaisons avec des observations optiques, telles que
les observations satellitales, ou encore les lidars par exemple. Il pourrait eˆtre inte´ressant d’uti-
liser le module de calcul des proprie´te´s optiques afin d’obtenir les valeurs caracte´ristiques de
l’atmosphe`re dans les simulations, dans le but de les comparer directement aux meˆmes valeurs
caracte´ristiques des observations. Dans le meˆme esprit que les simulateurs lidar reproduisant
des valeurs caracte´ristiques dans la simulation des profils d’ae´rosols comparables avec les valeurs
observe´es, il serait inte´ressant de construire des simulateurs satellite base´s par exemple sur les
calculs issus du module radiatif.
Enfin, concernant les aspects sur la qualite´ de l’air et la dispersion des polluants, il pourrait
eˆtre inte´ressant d’e´tudier la formation des rouleaux convectifs de fac¸on plus pre´cise. Notamment
il faudrait estimer s’il est ne´cessaire de les repre´senter pre´cise´ment dans le cas d’e´ve´nements
de pollution intense ou d’accidents chimiques, ou bien s’ils pre´sentent une variabilite´ temporelle
telle qu’elle compenserait leur forte variabilite´ spatiale, en moyennant la concentration d’ae´rosols
sur les points de la zone ou` ils sont pre´sents.
Glossaire
Acronyme Description
AERONET AErosol RObotic NETwork
Re´seau d’observations automatise´ de´die´ aux ae´rosols
AOD Aerosol Optical Depth
Epaisseur optique des ae´rosols
BC Black Carbon
Carbone suie
CACM Caltech Atmospheric Chemistry Mechanism
CAPITOUL CAnopy and Particles Interaction in TOulouse Urban Layer
CEPMMT Centre Europe´en de Pre´vision Me´te´orologique a` Moyen
Terme
COV Compose´ Organique Volatile
CCN Cloud Condensation Nuclei
Noyau de condensation nuageuse
CPC Condensation Particle Counter
DMA Differential Mobility Analyser
Analyseur de diffe´rences de mobilite´
EQSAM EQuilibrium Simplified Aerosol Module
EUCAARI European integrated project on aerosol cloud climate and
air quality interactions
GEMS Gridded European Emission Database
Base de donne´e des e´missions europe´ennes
GRASS Geographic Resources Analysis Support System
HAP Hydrocarbures Aromatiques Polycycliques
IFN Ice Freezing Nuclei
Noyau glac¸oge`ne
IPCC Intergovernmental Panel on Climate Change
ISBA Interface Soil Biosphere Atmosphere
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IUAC International Association for Urban Climate
LES Large Eddy Simulation
LW LongWave
Grande longueur d’onde (rayonnement tellurique)
MODIS MODerate-resolution Imaging Spectroradiometer
MPMPO Model to Predict the Multiphase Partitioning of Organics
OCp primary Organic Carbon
Carbone organique primaire
OPC Optical Particl Counter
ORAMIP Observatoire Re´gional de l’Air en MIdi-Pyre´ne´es
ORILAM Organic Inorganic Lognormal Aerosol Model
PM 2.5 Particle Matter with d < 2.5µm
Particules dont le diame`tre est infe´rieur a` 2.5µm
POI Pe´riode d’Observations Intensives
PPM Piecewise Parabolic Method
ReLACS2 Reduced Lumped Atmospheric Chemical Scheme 2
RRTM Rapid Radiation Transfer Model
SMPS Scanning Mobility Particle Sizer
SOA Secondary Organic Aerosol
Ae´rosol organique secondaire
SSA Single Scattering Albedo
Albe´do de diffusion simple
SW ShortWave
Courte longueur d’onde (rayonnement solaire)
T2M Tempe´rature a` 2 me`tres
TEB Town Energy Balance
TUV Tropospheric Ultraviolet-Visible model
UHF Ultra Haute Fre´quence
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AEROSOL IMPACTS ON THE URBAN
BOUNDARY LAYER DYNAMICS :
APPLICATION DURING THE CAPITOUL FIELD EXPERIMENT
Benjamin Aouizerats
ABSTRACT :
Nowaday, aerosol modelling is an absolute interest for the understanding of the complex atmos-
pheric system. The role of aerosol particles is considered crucial for air quality, meteorological
and climatical purpose. Several studies show that the aerosol physical and chemical behaviours
affect the atmospheric radiative budget by scaterring and aborbing the radiative fluxes. Moreo-
ver, it has also been shown that the physical and chemical description of the aerosol is necessary
to give shape to water droplets. Finally, several reports from the World Health Organisation
show that the fine aerosol particles can cause major diseases as cancer or pulmonary diseases,
and should be now considered as a public health matter.
This study takes place in this context, and aims at estimating the radiative feedbacks of urban
aerosol on the boundary layer. The CAPITOUL field experiment, which took place in the city
of Toulouse during one year from march 2004 to february 2005, is the framework of a modelling
study during a 2-day IOP. First, an emission inventory has been set up to reproduce the gaz and
particles emissions. Then, a simulation exercise aims at reproduce the aerosol evolution at the
fine scale of 500 m, and the very specific spatial distribution at different resolutions. In order to
estimate the impact of aerosol particles on radiation, a radiative module has been developped
to compute online the aerosol optical properties depending on the complex aerosol physical and
chemical parameters. The radiative fluxes are then impacted by the aerosol scaterring and abor-
bing behaviour, leading to change in the urban dynamics. Those feedbacks on radiative fluxes
lead to a change of the boundary layer’s temperature. The impacts are also compared to the
urban surface impacts.
KEYWORDS : aerosol, optical properties, direct effect, pollution,
AUTEUR : Benjamin Aouizerats
TITRE : Impact de l’ae´rosol sur dynamique en couche limite urbaine :
Application durant la campagne CAPITOUL
RE´SUME´ :
La mode´lisation de l’ae´rosol se pose actuellement comme un point de passage oblige´ pour la
compre´hension du syste`me atmosphe´rique. Son roˆle multiple le place au centre de pre´occupations
environnementales comme me´te´orologiques. Aujourd’hui, de nombreuses e´tudes attestent que de
par ses proprie´te´s physico-chimiques, l’ae´rosol a un impact direct complexe sur le bilan radiatif
du fait de ses proprie´te´s diffusantes et absorbantes. Il a e´te´ e´galement montre´ qu’il avait un fort
impact indirect lorsqu’on conside`re sa capacite´ d’activation en gouttelettes nuageuses. Enfin
et selon diffe´rents rapports de l’Organisation Mondiale de la Sante´, l’ae´rosol fin et ultra fin
(particules fines inhalables) pose un vrai proble`me de sante´ publique (cancers, asthmes,...). Cette
e´tude s’inscrit dans ce contexte et a pour principal objectif d’e´tudier les impacts radiatifs de
l’ae´rosol urbain sur la couche limite. L’un des objectifs est d’e´tudier et d’e´valuer les re´troactions
des ae´rosols sur la dynamique de la couche limite urbaine au travers des interactions entre
les particules atmosphe´riques et le rayonnement. La campagne de mesure CAPITOUL qui eut
lieu entre 2004 et 2005 a` Toulouse a servi de cadre a` cette e´tude. Un cadastre d’e´missions
des ae´rosols et des gaz a tout d’abord e´te´ e´tabli. Puis, une mode´lisation de l’ae´rosol urbain,
principalement e´mis par des sources anthropiques (trafic routier et industries), a permis l’e´tude
de l’e´volution granulome´trique et chimique, ainsi que l’analyse de la distribution spatiale des
particules, fortement de´pendante de la re´solution adopte´e. Ensuite, un module permettant de
prendre en compte les caracte´ristiques des ae´rosols (taille, composition, concentration) calcule´es
en chaque point et a` chaque pas de temps lors du calcul des flux radiatifs a e´te´ de´veloppe´. Ce
module a permis de calculer les flux radiatifs influence´s par la nature absorbante ou diffusante
des ae´rosols. Les impacts sur ces flux et sur la tempe´rature de la couche limite dans le cas re´el
de la campagne CAPITOUL sont pre´sente´s et compare´s aux impacts dus a` la surface urbaine
seule.
MOTS CLE´S : ae´rosol, proprie´te´s optiques, effet direct, pollution, CAPITOUL, Meso-NH
DISCIPLINE : Physique de l’atmosphe`re
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physico-chimiques, l'aérosol a un impact direct complexe sur le bilan radiatif du fait de ses propriétés diffusantes 
absorbantes. Il a été également montré qu'il avait un fort impact indirect lorsqu'on considère sa capacité d'activat
en gouttelettes nuageuses.  Enfin et selon différents rapports de l'Organisation Mondiale de la Santé, l'aérosol fin et 
ultra fin (particules fines inhalables) pose un vrai problème de santé publique (cancers, asthmes,...). Cette étud
s'inscrit dans ce contexte et a pour principal objectif d'étudier les impacts radiatifs de l'aérosol urbain sur la cou
limite. L'un des objectifs est d'étudier et d'évaluer les rétroactions des aérosols sur la dynamique de la couche limite 
urbaine au travers des interactions entre les particules atmosphériques et le rayonnement. La campagne de m
CAPITOUL qui eut lieu entre 2004 et 2005 à Toulouse a servi de cadre à cette étude. Un cadastre d'émissions des 
aérosols et des gaz a tout d'abord été établi. Puis, une modélisation de l'aérosol urbain, principalement émis par 
sources anthropiques (trafic routier et industries), a permis l'étude de l'évolution granulométrique et chimique, ainsi 
que l'analyse de la distribution spatiale des particules, fortement dépendante de la résolution adoptée. Ensuite, un
module permettant de prendre en compte les caractéristiques des aérosols (taille, composition, concentration) 
calculées en chaque point et à chaque pas de temps lors du calcul des flux radiatifs a été développé. Ce module a 
permis de calculer les flux radiatifs influencés par la nature absorbante ou diffusante des aérosols. Les impacts sur 
ces flux et sur la température de la couche limite dans le cas réel de la campagne CAPITOUL sont présentés et 
comparés aux impacts dus à la surface urbaine seule. 
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6 Abstract : Nowaday, aerosol modelling is an absolute interest for the understanding of the complex atmospheric 
system. The role of aerosol particles is considered crucial for air quality, meteorological and climatical purpose. 
Several studies show that the aerosol physical and chemical behaviours affect the atmospheric radiative budget by 
scaterring and aborbing the radiative fluxes. Moreover, it has also been shown that the physical and chemical 
description of the aerosol is necessary to give shape to water droplets. Finally, several reports from the World He
Organisation show that the fine aerosol particles can cause major diseases as cancer or pulmonary diseases, and 
should be now considered as a public health matter. This study takes place in this context, and aims at estima
radiative feedbacks of urban aerosol on the boundary layer. The CAPITOUL field experiment, which took plac
the city of Toulouse during one year from march 2004 to february 2005, is the framework of a modelling study 
during a 2-day IOP. First, an emission inventory has been set up to reproduce the gaz and particles emissions
a simulation exercise aims at reproduce the aerosol evolution at the fine scale of 500 m, and the very specific spatial 
distribution at different resolutions. In order to estimate the impact of aerosol particles on radiation, a radia
module has been developped to compute online the aerosol optical properties depending on the complex aerosol 
physical and chemical parameters. The radiative fluxes are then impacted by the aerosol scaterring and aborbing 
behaviour, leading to change in the urban dynamics. Those feedbacks on radiative fluxes lead to a change of t
boundary layer's temperature. The impacts are also compared to the urban surface impacts. 
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